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La lithographie Extrême Ultra Violet (LEUV), utilisant des longueurs d’onde autour
de 13 nm (EUV), est la technique la plus prometteuse parmi les nouvelles générations de
lithographies : en effet, ce nouveau procédé devrait permettre d’atteindre des résolutions
jusqu’à 30 nm [1], [2].
Dans le but de développer cette nouvelle technique, trois grands programmes ont été
mis en place : le consortium EUV LLC aux Etats-Unis, le programme ASET au Japon et
le programme MEDEA+ en Europe (programme qui fait suite aux programmes européen
Euclides et français Preuve). Ces programmes de recherche et développement ont permis
de grandes avancées dans le domaine de la LEUV. Des systèmes de démonstration ont
déjà été mis en place, et le premier système scanner EUV sera certainement introduit
vers 2009 pour la résolution 30 nm.
La plupart des protoypes de Lithographie EUV nécessitent plusieurs systèmes op-
tiques de projection pour réfléchir la lumière dans le domaine de longueur d’onde 11-14
nm en incidence quasi-normale [1], [3]. Cependant, peu de matériaux sont connus pour
atteindre des réflectivités importantes en incidence quasi normale pour de telles lon-
gueurs d’onde. Les seuls miroirs fonctionnant dans l’EUV sont composés de structures
multicouches planes, composées d’un empilement de couches d’éléments différents, dont
l’épaisseur n’excède pas quelques plans atomiques. De telles structures sont capables de
réfléchir le rayonnement X-UV, selon la composition des couches, et sont déjà utilisées
comme miroirs interférentiels, filtres antireflet, supermiroirs, monochromateurs,... En ef-
fet, pour augmenter la réflectivité, on additionne en phase le peu de réflectivité produite
par chaque interface. Pour la lithographie EUV, ce sont les revêtements multicouches
Mo/Si qui permettent d’obtenir jusqu’à 70% de réflectivité en incidence quasi normale à
la longueur d’onde 13.5 nm.
Le Laboratoire de Matériaux et Micro électronique de Provence (L2MP) a participé
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aux projets français PREUVE (PRogramme Extrême Ultra Violet) et européen MEDEA
+ au niveau de la fabrication d’optiques capables de réfléchir le rayonnement EUV avec
le plus d’efficacité possible.
Cela a nécessité la mise en place d’un bâti de pulvérisation permettant des dépôts de
couches sur des substrats de grande dimension (jusqu’à 12 pouces), l’automatisation du
procédé de dépôt ainsi que la qualification des dépôts réalisés.
Ce travail de thèse s’est focalisé sur l’étude des effets de l’implantation ionique dans
les multicouches Mo/Si, une fois optimisées pour l’EUV, dans le but de réaliser des op-
tiques diffractives par implantation.
En effet, les optiques diffractives sont habituellement réalisées par gravure des empi-
lements multicouches, utilisés comme substrats, le but étant de combiner les propriétés
des multicouches et celles des réseaux gravés. En effet, cette combinaison est très avan-
tageuse : la multicouche assure une bonne réflectivité et une pré-monochromatisation du
faisceau incident, le réseau réalisé dans la multicouche permet de diffracter le faisceau
incident avec une bonne sélectivité en longueur d’onde.
Cette étape de gravure est longue et délicate car elle nécessite une protection des zones
que l’on ne veut pas endommager, puis un retrait de cette protection, sans destruction
de la multicouche protégée.
Un moyen original de réaliser un réseau dans un empilement multicouche est d’im-
planter les zones que l’on veut rendre non réfléchissantes au lieu de les graver [4].
En effet, l’implantation consiste à introduire des ions d’une espèce donnée au sein
d’un matériau, et créé des défauts ainsi qu’un mélange des matériaux, lors des collisions
ioniques. En maitrisant les effets de l’implantation et les défauts créés, il est possible de
réaliser directement des réseaux composés de zones irradiées et de zones non-irradiées.
Les zones irradiées sont moins (ou peu) réfléchissantes; de ce fait ce procédé utilise la
spécificité des multicouches : la réflexion de volume.
L’utilisation de l’implantation ionique comme autre méthode que la gravure pour réa-
liser des optiques diffractives présente plusieurs intérêts. Entre autres, la réalisation de
réseaux multicouches par implantation possède l’avantage de conserver la structure mas-
sive de la multicouche, ce qui peut permettre de réaliser de nouvelles optiques, obtenues
par superposition de plusieurs structures diffractives.
Ce travail de thèse s’est donc articulé autour de trois problématiques :
– la fabrication de miroirs multicouches optimisés pour l’EUV, ce qui a nécessité
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l’étude détaillée des conditions de dépôt et de leurs influences sur la qualité des
miroirs (optimisation des caractéristiques des empilements multicouches, étude de
la propagation des rugosités,...);
– l’étude des effets de l’implantation ionique sur les miroirs multicouches ainsi opti-
misés : contrôle des défauts créés par l’implantation et de la réduction de période,
et de réflectivité, ainsi obtenues;
– la réalisation d’optiques diffractives par implantation ionique.
Ce mémoire de thèse se décompose en 5 chapitres :
– Dans le premier chapitre, nous présentons un état de l’art de la lithographie EUV,
après avoir énoncé les limites de la lithographie UV. Nous détaillons ensuite briè-
vement le principe de la lithographie EUV (LEUV), les caractéristiques et imper-
fections des multicouches Mo/Si puis les différentes techniques de fabrication des
miroirs multicouches Mo/Si;
– Dans le deuxième chapitre, nous présentons la technique de fabrication des multi-
couches utilisée dans ce travail de thèse, ainsi que le bâti de pulvérisation réalisé pour
répondre aux objectifs du programme Preuve; nous décrivons ensuite la technique
d’implantation utilisée par la suite, ainsi que toutes les méthodes de caractérisation
utilisées, en mettant un accent particulier sur celles qui ont été développées au sein
du laboratoire;
– Le chapitre 3 présente l’étude de qualification effectuée sur différents substrats lors
de la caractérisation des rugosités des miroirs multicouches dans le but d’atteindre
les spécifications des optiques utilisées pour la LEUV;
– Dans le chapitre 4, après avoir étudié et optimisé les dépôts Mo/Si pour l’EUV,
nous avons étudié l’implantation ionique dans les miroirs multicouches, afin de
connaître les effets des défauts créés lors de l’implantation et d’exploiter l’effet de
réduction de période induit par le bombardement ionique, pour la réalisation de
réseaux implantés;
– Enfin, dans le chapitre 5, après avoir rappelé brièvement les propriétés des réseaux
multicouches, nous mettons en oeuvre les résultats obtenus dans le chapitre 4 pour
réaliser des réseaux multicouches implantés, optiques diffractives que l’on caracté-
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Dans ce chapitre, nous allons dans une première partie décrire brièvement les diffé-
rentes évolutions techniques que la lithographie optique a subi depuis sa mise en place;
nous comprendrons ainsi quelles sont les limites de cette technologie et pourquoi la li-
thographie EUV est maintenant développée. Nous expliquerons ensuite succinctement le
principe de la lithographie EUV et des miroirs multicouches. Dans une deuxième partie,
nous présenterons un état de l’art sur les multicouches Mo/Si (système optimal pour
l’EUV), du choix des matériaux aux différentes techniques de dépôt, en passant par
l’étude de la microstructure et des rugosités de ces multicouches.
1.2 Intérêt de la lithographie EUV
1.2.1 De la lithographie Ultra Violet (UV) à la lithographie EUV.
Limites technologiques de la lithographie UV.
Depuis les premiers circuits intégrés (C.I.), fabriqués par Fairchild et Texas Instru-
ment au début des années 1960, les évolutions technologiques de la lithographie optique
n’ont cessé d’être un élément majeur pour la miniaturisation des composants. Depuis
cette date, les améliorations perpétuelles de la lithographie optique (U.V.) lui ont permis
de faire face à la concurrence des autres techniques de lithographie : en effet, la lithogra-
phie UV a jusqu’à présent permis de réduire la taille des motifs selon la loi de Moore [5],
ce qui correspond à une croissance exponentielle du nombre de composants intégrés sur
un wafer tous les 18 mois.
Parallèlement à la diminution de la taille des motifs, la taille des substrats (wafers) a
augmenté, introduisant des erreurs dans les systèmes existants. Il était donc indispensable
d’introduire une nouvelle technique.
Vers la fin des années 1970, il y eut plusieurs tentatives d’appliquer les étapes "ré-
duction et répétition du motif" au substrat plutôt qu’au masque comme il était coutume
de le faire. C’est ainsi qu’est apparu le premier Wafer stepper commercialisé par GCA
Corporation et présenté à la Conférence " Microcircuit Engineering " tenue à Paris en
1977.
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Cette nouvelle étape technologique a abouti à la mise en place de la Lithographie Op-
tique avancée, définie comme Photon Reduction Imaging Lithography (PRIL). Ce type de
lithographie a permis, et permet encore, de suivre plusieurs générations de lithographie,
c’est à dire de suivre les différents changements de longueur d’onde des photons incidents
(193 nm, 157 nm et aujourd’hui l’EUV).
La réduction entre les motifs du masque et ceux effectivement gravés sur le substrat
(introduite avec le premier stepper) est un élément majeur pour la lithographie optique
avancée : les dimensions requises pour le masque sont ainsi moins critiques, car augmen-
tées d’un facteur égal au taux de réduction (10 à 4 fois).
L’évolution du développement des appareils pour la lithographie avancée (ou PRIL)
s’est réalisée en trois étapes, correspondant à trois générations d’outils d’exposition :
– les systèmes steppers (de 1977 à aujourd’hui)
– les systèmes scanners (de 1985 à aujourd’hui)
– les systèmes futurs (de 2004 à au-delà)
Nous allons décrire les caractéristiques principales de chaque génération, ainsi que leurs
limitations.
1-Les systèmes steppers.
Ces systèmes se sont améliorés au fur et à mesure grâce aux avancées effectuées au
niveau :
– des lentilles,
– de l’augmentation progressive de l’ouverture numérique,
– de l’augmentation du champ de l’image,
– de l’augmentation du taux de réduction,
– de la diminution de la longueur d’onde (de 436 nm pour la technologie g-line
à 365 nm pour la technologie i-line et à 248 nm pour la technologie KrF).
Le facteur de procédé k1 a été également un de facteurs critiques pour les évolutions
technologiques dans le domaine de la lithographie puisqu’il est directement relié à la





Avec R : résolution.
NA : ouverture numérique.
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λ : longueur d’onde.
Il y a donc trois manières de diminuer la taille du motif imprimé :
– augmenter le NA (ouverture numérique) de la lentille
– diminuer la longueur d’onde
– diminuer le facteur de procédé k1
Ainsi, pour chaque résolution (donc pour chaque génération de C.I.), un compromis a
été fait entre l’ouverture numérique et le facteur k1, en fonction de la longueur d’onde
utilisée. La figure 1.1 montre par exemple les différents couples (k1, NA) possibles pour
trois longueurs d’onde, ainsi que le choix final pour cette résolution [6].
Fig. 1.1 – Différentes options pour la résolution 500 nm en fonction de l’ouverture nu-
mérique NA, du facteur k1 et de la longueur d’onde.
On voit sur cette figure que le choix à 500 nm s’est porté sur la technologie i-line à
365 nm, la technologie DUV à 248 nm ne s’étant largement imposée qu’à partir de la
résolution 250 nm.
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2-Les systèmes scanners.
Lorsque les exigences sur la taille de champ de l’image ont dépassé 22× 22mm2, il est
devenu impossible de réaliser des lentilles suffisamment grandes pour pouvoir illuminer
un tel champ. La solution a donc été de changer l’architecture du système de "répète
pas à pas" ("step and repeat") à "balaye pas à pas" ("step and scan"). En effet, dans le
cas d’un système "step and scan", seule une petite portion de la lentille est utilisée pour
imager uniquement une petite partie du masque. Puis l’image de cette petite partie est
scannée le long du masque afin d’en couvrir toute la partie active.
Un premier avantage de la technologie " step and scan " est d’augmenter la taille du
champ image, puisque celle-ci est uniquement limitée par la course du porte- échantillon.
Un second avantage est qu’il est plus facile de corriger les aberrations sur la partie
réduite du champ image de la lentille.
Enfin, un troisième avantage est que l’on peut compenser les déviations du wafer dans
le plan focal pendant le scan.
Les scanners à 248 nm,193 nm puis 157 nm.
Le tableau suivant (1.1) est un récapitulatif des différentes générations de scanners
suivant la résolution visée [6, 7].
Il est important de noter que les scanners 157 nm ont été abandonnés pour la pro-
duction, après avoir été largement étudiés [8], pour laisser place aux lentilles à immersion
à 193 nm, qui nécessitent un changement d’infrastructure bien moindre que les systèmes
scanners à 157 nm. En effet, l’utilisation d’objectifs catadioptriques, qui associent l’op-
tique réfractive et l’optique réflective, permet d’accroître encore la profondeur de foyer,
par ailleurs, de nouveaux liquides d’immersion sont étudiés. Ainsi, la combinaison d’ob-
jectifs catadioptriques ainsi que de nouveaux fluides d’immersion permet d’augmenter
l’ouverture numérique N.A à 1.6 environ, ce qui peut permettre d’atteindre une résolu-
tion de 70 nm, voire plus.
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longueur 248 193
d’onde (nm)




Résolution (nm) 500 100-70
Tab. 1.1 – Tableau récapitulatif des différentes générations de scanners jusqu’à la résolu-
tion 70 nm.
Enfin, les scanners de nouvelle génération de lithographie en Extrême Ultra Violet
sont largement étudiés pour atteindre la résolution de 50 nm. Ils font l’objet du para-
graphe suivant.
3-Les nouveaux systèmes : les scanners 13 nm pour la Lithographie Extrême
Ultra Violet (LEUV).
Les recherches sur la LEUV ont débuté dans de nombreux laboratoires aux Etats-Unis
et au Japon à la fin des années 1980.
La longueur d’onde EUV correspond à des rayons X extrêmement mous dans le do-
maine de 10 à 14 nm, avec une énergie de photon de 90 à 120 eV. A ces longueurs d’onde,
il n’ y a pas de matériaux parfaitement transparents (ni réfléchissants), ainsi la seule
manière de focaliser le faisceau est d’utiliser des lentilles miroirs réflectives. La longueur
d’onde 13.5 nm a été choisie pour des miroirs réalisés avec des revêtements multicouches
Mo/Si, qui peuvent alors assurer jusqu’à 70% de réflectivité en incidence normale.
Pour développer cette technologie, de nombreux et nouveaux points critiques ont été
abordés, et sont toujours en cours d’étude :
Les optiques :
– Ce sont toutes des optiques réflectives : du fait du faible coefficient de réflexion
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des multicouches, le nombre de miroirs dans le système doit rester le plus petit
possible.
– Les tolérances sur la fabrication des miroirs sont très réduites, car la
plupart d’entre eux sont des miroirs asphériques : erreur de figure, rugo-
sités MSFR (mean spatial frequency roughness) et HSFR (high spatial frequency
roughness) entre 0.1 et 0.2 nm rms (root mean square).
Le système et les masques :
– source : une source très puissante (>70 W) et à laser plasma à très faible débris
ou à décharge plasma doit être développée;
– contrôle de l’environnement : environnement à faible pression d’Hélium et contrôle
du dépôt photochimique sur la surface des miroirs;
– gestion de la température : gestion compliquée à cause de la puissance absorbée
par les miroirs réflecteurs;
– support de masque sans défaut et développement d’un procédé de dessin des
masques.
L’amplitude du travail de développement nécessaire pour amener la LEUV au stade de
production est telle qu’aucune entreprise ne peut la développer seule. Il existe donc trois
grands programmes, le consortium EUV LLC aux Etats-Unis, le programme ASET au
Japon et le programme MEDEA+ en Europe (programme qui fait suite aux programmes
européen Euclides et français Preuve). Ces programmes de recherche et développement
ont permis de grandes avancées dans le domaine de la LEUV. Des systèmes de démons-
tration ont déjà été mis en place, et le premier système scanner EUV sera certainement
introduit vers 2009 pour la résolution 30 nm.
En conclusion de cette partie, le graphe 1.2 récapitule les différentes résolutions ob-
tenues suivant les technologies et les longueurs d’onde utilisées au cours des 15 dernières
années, ainsi que les prévisions pour les années à venir.
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Fig. 1.2 – International Technology Roadmap for Semiconductors (ITRS) : représentation
de la taille des motifs en µm en fonction de la longueur d’onde de 1986 à aujourd’hui, et
prévisions jusqu’à 2010.
1.2.2 Principe de la lithographie EUV
La lithographie EUV fait donc appel à diverses compétences nouvelles citées dans le
paragraphe précédent.
Nous allons à présent détailler les points critiques de cette nouvelle technologie, points
qui ont été développés en France dans le cadre du programme PREUVE (Programme
Extrême UV), programme de Recherche et Développement mis en place en novembre
1999 pour une durée de 2.5 ans et regroupant 8 partenaires Français dont un grand





1. Commissariat à l’Energie Atomique/ Direction des Applications Militaires
2. Commissariat à l’Energie Atomique/ Département de Recherche sur l’Etat Condensé, les Atomes
et les Molécules
3. Commissariat à l’Energie Atomique/ Laboratoire d’Electronique de Technologie de l’Information
4. Groupe de Recherches pour l’Energétique des Milieux Ionisés- Université d’Orléans
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Ce programme avait pour but de préparer l’industrie française aux défis technologiques
de la lithographie EUV, de valoriser des compétences dans ce domaine, de développer
des droits intellectuels (dépôt de brevets), et d’aboutir à des réalisations industrielles de
composants pour les steppers EUV ou à des prototypes d’appareils de métrologie. A la fin
du programme PREUVE, l’ensemble des partenaires ont rejoint le programme européen
MEDEA+.
PREUVE a ainsi permis de développer différentes thématiques, qui sont les suivantes :
– les sources de rayonnement à 13.5 nm;
– les optiques réflectives d’illumination et de projection(traitements multicouches);
– le masque (substrat, réticule, réalisation) ainsi que la métrologie associée (réflecti-
vité, défauts);
– la mise en place d’un Banc d’Essai de Lithographie (BEL) pour l’étude des procédés
résines.
Le principe de la lithographie EUV est donc d’utiliser des longueurs d’onde entre 10
et 14 nm afin de diminuer la résolution et d’atteindre celle de 50 nm tout en gardant une
ouverture numérique faible ainsi qu’une profondeur de champ et un facteur k1 élevés.
La figure 1.3 est un schéma de principe du Banc d’Essai de Lithographie qui a été
mis en place dans le cadre du programme PREUVE. On peut voir que toutes les op-
tiques (au nombre de huit en tout, dont deux de réflexion totale) fonctionnent
en réflexion, et que du fait du facteur de réduction, certaines de ces optiques
sont courbes. De plus, on peut remarquer sur cette figure que le masque lui aussi fonc-
tionne en réflexion. Il y a donc un total de huit miroirs (dont deux en réflexion totale)
entre la source et le substrat à graver : on comprend ainsi qu’un des enjeux majeurs
pour la mise en place de cette technologie ait été l’optimisation du taux de
réflectivité de chaque miroir.
5. Société Européenne des Systèmes Optiques
6. PME française localisée en France, Allemagne et USA
7. Equipe pour la Micro et Nano-électronique/ Laboratoire de Matériaux et Microélectronique de
Provence-Université Paul Cézanne
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Dans la suite, nous nous attacherons essentiellement aux points critiques qui concernent












Fig. 1.3 – Schéma de principe du Banc d’Essai de Lithographie. Les miroirs M1 à M5
sont des optiques d’illumination, les miroirs M7 et M8 sont des optiques de projection et
le masque est également un miroir. L’ouverture numérique O.N. est de 0.32.
1.2.3 Principe des miroirs multicouches et des masques
1-Principe des miroirs interférentiels multicouches pour le rayonnement X-
EUV.
Pour les X de grandes énergies, les cristaux naturels s’avèrent être des structures
idéales en tant que miroirs, car ils sont composés de plans réflecteurs extrêmement minces
et périodiquement espacés qui sont les plans atomiques. L’accord de phase est assuré par
la loi de Bragg classique :
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2d sinΘB = mλ (1.2)
Avec ΘB : angle d’incidence ou de Bragg.
d : distance inter-réticulaire.
m : ordre de diffraction (entier).
λ : longueur d’onde.
Deux remarques importantes sont à noter concernant cette relation :
– la réflexion par les cristaux est fortement sélective. Pour une distance d fixée, un
faisceau incident monochromatique est réfléchi pour un seul angle d’incidence, si
l’on ne considère que la réflexion au premier ordre (m=1).
– pour un faisceau polychromatique, la largeur spectrale qui sera réfléchie pour un
angle donné s’obtient à partir de la valeur de la bande passante du pic de Bragg





Plus le nombre de plans diffractants est important, plus la bande passante est fine, c’est
ainsi que les cristaux naturels, composés d’un grand nombre de plans atomiques, ont de
très bons pouvoirs de résolution (∆E/E ≈ 10−4).
La période du cristal conditionne donc la possibilité ou non de réflexion d’une onde
d’énergie donnée. La plus grande longueur d’onde que l’on peut réfléchir pour le premier
ordre correspond à Θ = Π/2 (incidence normale), ce qui donne :
λmax = 2d (1.4)
Cependant, comme les distances entre les plans atomiques n’excèdent pas une dizaine
d’Angströms, l’utilisation des cristaux se limite au domaine des X durs, d’énergie su-
périeure au keV (λ ≤ 1.24 nm).
Pour combler le manque entre les cristaux (utilisés pour les X de grandes énergies)
et les optiques classiques (utilisées dans le visible), E.Spiller [9], pour les rayons X, et
F.Mezei [10], pour les super miroirs à neutrons, ont démontré qu’il était possible de fa-
briquer par dépôt sous vide des miroirs interférentiels pour le domaine X-EUV.
Ces miroirs sont composés d’un empilement de couches alternant un matériau lourd
(absorbant) et un matériau léger (transparent)(voir figure 1.4). En effet, plus l’écart des
indices entre les éléments est important, plus le contraste d’indices à chaque interface est
grand et plus la réflectivité totale résultante est élevée. Ces miroirs sont ainsi appelés
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miroirs multicouches.
Suivant le domaine d’énergie concerné, il faut donc déterminer le couple de matériaux
le mieux adapté pour satisfaire cette condition (voir partie 1.2, paragraphe 1.2.1). Cepen-
dant le choix est conditionné par les techniques de fabrication des couches et l’adhérence
des couches entre elles. Compte tenu des domaines d’applications et des indices optiques,
les éléments principalement choisis comme matériaux de bas indice (noté l) sont le si-
licium et le carbone et ceux choisis comme matériaux de haut indice (noté h) sont le
tungstène et le molybdène.
La figure 1.4 schématise un tel empilement. En notant dl et dh les épaisseurs respec-
tives des matériaux de bas et haut indices, la période de l’empilement est donc :
d = dl + dh (1.5)
Fig. 1.4 – Miroir multicouche pour l’X-EUV.
On définit également le paramètre de division γ, qui correspond au rapport des épais-
seurs :
γ = dh/d (1.6)
Ainsi, en première approximation, la loi de Bragg simplifiée (équation 1.2), pour
laquelle on remplace la distance interréticulaire par la période de la multicouche, ne
peut être appliquée pour calculer avec précision la position des pics de Bragg d’une
multicouche. En effet, cette loi de Bragg simplifiée ne tient pas compte de l’absorption par
les couches et elle néglige la réfraction aux interfaces due aux phénomènes de dispersion.
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La correction à apporter à cette relation, qui est très faible dans le cas des cristaux,
devient importante pour les multicouches et doit intégrer la réfraction des matériaux
utilisés [11].
Un calcul au premier ordre, en négligeant l’absorption devant la réfraction donne la






Avec : δ = γδh + (1− γ)δl.
où γ : paramètre de division.
δh : indice de réfraction du matériau lourd.
δl : indice de réfraction du matériau léger.
La loi de Bragg modifiée s’appuie sur les conditions de phase permettant d’obtenir une
interférence constructive, mais elle ne donne aucun renseignement sur l’intensité réfléchie
par la structure. La réflectivité peut être calculée de différentes manières :
– par la théorie cinématique qui néglige l’absorption et la dispersion. Cette
méthode permet par analogie avec les cristaux de définir un facteur de forme et
de structure pour la multicouche qui permet de calculer, par une transformée de
Fourier, l’intensité diffusée;
– par la méthode de Darwin et Prins [12] basée sur le modèle dynamique
(adaptée aux multicouches idéales). L’approximation cinématique suppose que l’in-
tensité diffusée reste très faible devant l’amplitude incidente, par contre dans le
modèle dynamique les facteurs de diffusion sont calculés pour un empilement idéal,
sans négliger l’influence des sources de diffusion secondaires;
– par les méthodes itératives ou matricielles [13, 14], qui sont basées sur la
résolution rigoureuse de l’équation de propagation d’une onde électro-
magnétique. Ces méthodes requièrent des calculs matriciels récurrents qui, bien
qu’importants, peuvent être réalisés sur un ordinateur de bureau actuel. Toutefois,
elles permettent de simuler n’importe quel empilement multicouche, tout en tenant
compte de l’absorption et de la dispersion. L’étude de cette dernière méthode ayant
été appliquée sur le logiciel Mathcad dans la thèse de Hugues Trambly [4], elle ne
sera donc pas détaillée ici. Rappelons seulement que la méthode matricielle a été
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choisie car d’un point de vue pratique, elle permet de concevoir des programmes
informatiques simples et rapides d’exécution. Elle offre également la possibilité de
pouvoir traiter facilement les problèmes de rugosités interfaciales et les changements
de période [15].
1.3 Les miroirs multicouches Mo/Si.
1.3.1 Caractéristiques et imperfections des multicouches.
Le taux de réflectivité d’un miroir multicouche dépend de plusieurs paramètres dont
il faut connaître l’influence afin d’obtenir une réflexion optimale.
Nous allons donc décrire dans cette partie ces différents paramètres ainsi que leurs
influences respectives sur l’optimisation de la réflectivité des multicouches Mo/Si utilisées
pour l’EUV.
Nous présenterons ensuite un état de l’art sur l’étude de la microstructure et les
rugosités de ces empilements multicouches, ainsi que les différentes techniques de dépôt.
1-Choix des matériaux.
Le principe d’un miroir multicouche pour l’X-EUV est, comme nous l’avons détaillé
précédemment, de déposer en alternance deux matériaux dont l’épaisseur est choisie de
manière à ajouter en phase la réflexion de chaque interface afin d’obtenir une réflectivité
totale maximale [9].
Le choix des matériaux doit être fait de manière à ce qu’ils aient un contraste d’in-
dice optique important. Il existe plusieurs paires de matériaux qui ont de bonnes
réflectivités dans des fenêtres de longueur d’onde limitées, telles que le système Mo/Si
qui peut atteindre des réflectivités bien supérieures à 50% au-dessus du seuil d’absorption
du Si (124 Å) [16,17]. Dans la fenêtre de longueur d’onde au-dessus du seuil d’absorption
du C (à 44 Å), des systèmes tels que le W/C atteignent des réflectivités supérieures à
20% lorsqu’ils sont illuminés à un angle d’incidence de 20◦ [18].
Le schéma suivant montre les courbes de réflectivités pour différentes paires de ma-
tériau, pour la fenêtre de longueur d’onde choisie, atteintes en incidence quasi nor-
male [9, 19,20].
Ainsi, le système Mo/Si peut atteindre plus de 70% de réflectivité pour une longueur
d’onde de 13.5 nm, le système Mo/Be peut atteindre une réflectivité de 69% à la longueur
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d’onde de 13.3 nm, comme le montre le graphe 1.5.
Il est important de noter que le Béryllium n’est plus utilisé du fait de la toxicité de
son oxyde. De ce fait, le choix s’est porté sur le couple Mo/Si pour la fenêtre de
longueur d’onde 11-14 nm du fait du contraste optique élevé entre Si et Mo et de la
faible absorption du Si [21].
Fig. 1.5 – Réflectivité optimisée pour différentes paires de matériaux en fonction de la
longueur d’onde en incidence normale.
Parmi les premiers travaux effectués sur le couple Mo/Si, T.W. Barbee et al. [17]
ont montré qu’il était possible d’atteindre des réflectivités bien au-delà de 50% en inci-
dence quasi normale dans l’EUV en optimisant le nombre et les épaisseurs des couches
déposées. Erko et al. ont également montré que l’on pouvait réduire la bande passante
(donc augmenter la sélectivité) en développant la technologie de réseaux réalisés dans la
multicouche [22], [23], ou des multicouches déposées sur un réseau échelette [24].
Ainsi, la majorité des travaux portant sur le domaine de l’EUV a porté sur l’étude du
couple Mo/Si et l’optimisation de la réflectivité des miroirs ainsi déposés.
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2-Le nombre de couches.
Un des facteurs conditionnant la réflectivité des miroirs multicouches est le nombre
de couches de l’empilement, ou le nombre de bicouches, imposé lors de la fabrication des
miroirs [25].
En effet, le principe même des miroirs interférentiels repose sur un nombre élevé
d’interfaces. Ainsi, plus il y a de paires de couches participant à la réflexion, plus
l’intensité totale sera élevée. Cependant, l’absorption des métaux limite le nombre de
couches utiles à la réflexion. La figure 1.6 représente l’influence du nombre de bicouches
sur la réflectivité totale de l’empilement Mo/Si. Il existe un seuil, noté Nmax (ici
Nmax = 50 pour λ = 13.4 nm et sous incidence normale), à partir duquel la réflectivité
sature et l’épaisseur de l’empilement est pratiquement égale à la profondeur de pénétration
du rayonnement incident. Nmax dépend de la radiation source mais également de la


























Fig. 1.6 – Intensité du premier ordre en fonction du nombre de bicouches Mo/Si de
période 6.9 nm, pour une réflectivité optimisée.
Il est intéressant de noter que l’intensité du premier pic de Bragg à 1.54 Å pour un
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angle d’incidence de 0.7◦ pour des multicouches Mo/Si est comparable à celle à 13.4 nm
en incidence quasi-normale.
Notons qu’il apparaît au cours des différentes études qu’un nombre de couches
N = 80 (soient 40 bicouches) est optimal pour atteindre une réflectivité maxi-
male à la longueur d’onde de 13.5 nm.
Cependant, il peut s’avérer nécessaire de dépasser Nmax, par exemple dans le cas où
les matériaux utilisés conduisent à lisser les rugosités du substrat, et dans le cas où les
indices des matériaux déposés expérimentalement diffèrent de ceux généralement utilisés
pour les calculs (qui sont ceux des matériaux massifs).
3-Le paramètre de division γ.
La réflectivité d’une multicouche peut être aussi améliorée en optimisant le para-
mètre de division γ. Ce paramètre est défini comme étant le rapport entre l’épais-
seur du matériau lourd et l’épaisseur totale de la bicouche (période). La dimi-
nution de l’épaisseur du matériau lourd au profit de celle du matériau léger permet de
réduire l’absorption globale de chaque bicouche. Il existe cependant des limita-
tions :
– les nœuds de l’onde stationnaire générée par la superposition des ondes incidente
et réfléchie doivent se trouver à l’intérieur de la couche absorbante afin de limiter
les pertes par absorption;
– d’un point de vue pratique, la couche de l’élément lourd doit toutefois présenter
une épaisseur suffisante pour rester continue. Une étude menée par Vinogradov et
al [27] a abouti à une équation simplifiée qui permet de donner une valeur optimale
de γ pour une incidence normale :
tanΠγ = Π(γ − βh
βh − βl ) (1.8)
avec βh et βl les coefficients d’absorption respectivement de l’élément lourd et léger.
Par exemple, la réflectivité d’une multicouche Mo/Si avec N=40, d=69 Å pour la
longueur d’onde λ = 1.54 Å(raie Kα1 du Cuivre) et pour un angle d’incidence de 0.7◦,
augmente de près de 10 % pour un rapport γ diminuant de 0.5 à 0.4 (voir figure 1.7).
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Fig. 1.7 – Intensité du premier ordre à λ = 1.54 Å pour une multicouche Mo/Si avec
N = 40 bicouches, d = 6.9 nm en fonction du rapport γ : en noir, γ = 0.4, en rouge
γ = 0.5.
Notons qu’il ressort des différentes études qu’un rapport γ de 0.4 est optimal pour
assurer une réflectivité maximale à 13.5 nm pour les multicouches Mo/Si. Cependant,
cette valeur n’est pas critique et peut varier de 0.4 à 0.5, en pratique, sans conséquences
indésirables. C’est la raison pour laquelle, pour les multicouches à variation de période,
par exemple, on ne fait varier que l’épaisseur de Si (ce qui augmente le rapport γ).
4-L’épaisseur des couches.
La période (épaisseur d’une bicouche) est le paramètre qui définit l’angle de
réflexion de la multicouche pour une longueur d’onde donnée, ou la longueur
d’onde de réflexion à un angle donné.
On montre que pour le couple Mo/Si une période 69.1 Å est optimale pour assurer
une réflectivité maximale à 13.5 nm en incidence quasi normale.
Cependant, cette période n’est jamais parfaitement répétée dans une structure réelle.
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Il existe quatre types d’imperfections qui peuvent intervenir :
– les fluctuations aléatoires de la période au cours de l’empilement;
– la dérive progressive des épaisseurs lors du dépôt;
– la discontinuité des couches dans le cas de faibles périodes;
– les erreurs aléatoires sur les épaisseurs.
En effet, des fluctuations aléatoires sur l’épaisseur des bicouches peuvent apparaître
lorsque les paramètres du dépôt ne sont pas maintenus stables durant la fabrication de
la multicouche. Ces fluctuations ont pour effet de réduire la réflectivité et de provoquer
l’apparition de pics supplémentaires autour des pics de Bragg [28], [15].
Les simulations réalisées à partir du modèle matriciel permettent de tenir compte de
ces modifications d’épaisseur. Généralement, les erreurs statistiques aléatoires sont faibles
comparées aux dérives progressives d’épaisseur, surtout lorsque le nombre de paires dé-
posées est important. Ces dernières induisent, outre une diminution de la réflectivité,
un élargissement des pics de Bragg, voire l’apparition de plusieurs maxima consécutifs
lorsque le décalage est important (voir figure 1.8).
Fig. 1.8 – Courbe de réflectivité spéculaire à λ = 1.54 Å d’une multicouche Mo/Si avec
d = 68.6 Å. En rouge, la courbe simulée de la même multicouche avec une dérive d’épais-
seur linéaire de 8 Å pour la couche de Mo et pour la couche de Si.
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Par ailleurs, les couches minces déposées peuvent présenter des discontinuités. Une
couche mince déposée est considérée comme continue à partir d’une certaine épaisseur
qui dépend du matériau qui la constitue et du procédé de déposition. En dessous de ces
épaisseurs, il convient de tenir compte des discontinuités des couches et des conséquences
que cela peut avoir sur la réflectivité du miroir. De telles imperfections sont difficiles à
mettre en évidence car elles s’apparentent en premier lieu à une augmentation de la rugo-
sité interfaciale. Cependant, les simulations précises des courbes expérimentales, incluant
les rugosités de chaque couche, permettent de dissocier leurs influences respectives sur la
réflectivité.
La période apparaît donc comme étant un facteur d’importance dans l’op-
timisation de la réflectivité des multicouches.
5-Le substrat.
Le substrat sur lequel est déposée la multicouche, bien que ne participant pas direc-
tement à la réflexion, joue un rôle majeur. En effet, la qualité du substrat, ou plutôt ses
défauts, peuvent avoir des conséquences plus ou moins importantes sur la réflectivité des
multicouches, selon que l’empilement a tendance à lisser les rugosités du substrat ou à les
amplifier. Il faut ainsi s’assurer que le polissage soit de qualité suffisante afin
que les imperfections se répercutent le moins possible tout au long de l’em-
pilement. Le substrat doit également assurer une bonne adhérence des premières
couches pour éviter tout décollement partiel ou total à la mise à l’air.
Les substrats habituellement utilisés pour nos dépôts sont des wafers de silicium
orientés (111) ou (100), parfaitement polis, ou des verres " flottés " (float glass) pré-
sentant des surfaces d’excellente qualité, c’est-à-dire que pour tous les substrats utilisés,
la rugosité rms (root mean square) est inférieure à 3 Å pour les hautes fré-
quences spatiales (HSFR).
Par ailleurs, l’existence d’une couche d’oxyde native sur les wafers de silicium est in-
évitable. Cependant, l’expérience montre qu’elle a peu de conséquences sur le résultat
final, à condition que le nombre de couches déposées soit sufisant.
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6-Les rugosités.
En théorie, les multicouches étaient envisagées sous leurs structures idéales : des
couches empilées les unes sur les autres, présentant des interfaces lisses et bien défi-
nies. En pratique, ce modèle doit être corrigé par l’ajout d’une notion supplémentaire :
les rugosités de surface et d’interface. Les rugosités représentent la déviation existante à
une interface parfaitement plane et abrupte. Leur premier effet va être de diminuer la
réflectivité d’un facteur qui va dépendre de l’amplitude des rugosités en rapport avec
la longueur d’onde des rayons X-EUV et avec l’angle d’incidence. Une partie de cette
intensité est redistribuée en dehors de la direction spéculaire.
Si l’on considère le cas habituel d’une distribution gaussienne de la hauteur des rugo-
sités (profil aléatoire), le coefficient d’atténuation résultant est défini par :
DW = exp(−(4Π sinΘ
λ
)2σ2) (1.9)
avec Θ et λ : angle d’incidence et longueur d’onde.
σ2 : hauteur quadratique moyenne de la hauteur des rugosités : σ =
√
< ∆z >2. où
∆z est la fluctuation de la hauteur par rapport à la valeur moyenne.
Par analogie avec le mélange entre deux matériaux causé par les vibrations thermiques
des atomes, ce coefficient est appelé facteur de Debye-Waller. La figure 1.9 représente l’in-
fluence des rugosités sur le premier pic de Bragg d’une multicouche Mo/Si pour différentes
hauteurs de rugosités σ. Il apparaît qu’une réflectivité de 80 % sans rugosité chute à 70
% pour σ = 8 Å et à 60% pour σ = 12 Å (voir figure 1.9).
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Fig. 1.9 – Influence de la rugosité interfaciale sur la réflectivité du premier ordre d’une
multicouche Mo/Si. d = 69.1 Å, γ = 0.4,λ = 1.54 Å et σ est la rugosité moyenne de
chaque couche. en noir : σ = 0, en rouge : σ = 8 et en bleu : σ = 12 .
Il est donc clair que le contrôle de la rugosité est un passage obligé pour optimiser
la réflectivité des empilements. Le modèle simple présenté ci-dessus est cependant loin
d’être suffisant si l’on veut maîtriser au mieux ce paramètre. Il faut différencier plusieurs
types de rugosités, chacune de provenance diverse :
– rugosités intrinsèques;
– rugosités dues au substrat;
– diffusion inter-couche.
Mais il faut aussi tenir compte de leur étendue latérale, mise en évidence par des mesures
hors-spéculaires.
Ainsi, les imperfections aux interfaces, regroupées sous le terme générique de rugosités
nécessitent une étude approfondie, développée lors de la thèse de Hugues Trambly [4] et
reprise lors des travaux que nous avons menés (voir chapitre 2, partie 2.4.1, et chapitre 3).
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1.3.2 Etat de l’art de l’étude sur la microstructure et les rugosités
des multicouches Mo/Si.
Un autre paramètre influençant la réflectivité des miroirs multicouches Mo/Si est la
microstructure des couches déposées [29].
Ainsi, la recherche s’est concentrée sur les cinétiques de formation des interfaces et
l’optimisation du procédé de dépôt en améliorant le lissage des rugosités aux in-
terfaces. Plusieurs études par microscopie électronique en transmission (TEM) à haute
résolution de ces multicouches ont permis de montrer que, quelle que soit la technique
de dépôt utilisée, il y a apparition d’intercouches (ou couches de passage) entre les
couches de Mo polycristallin et les couches de Si amorphe, et que ces intercouches ont
une structure amorphe [21,30–35].
Il apparaît de plus que si la taille des cristaux de Mo est assez grande, il y a une
dissymétrie des interfaces : la couche de passage est plus épaisse pour l’interface [Mo
sur Si] que pour l’interface [Si sur Mo] [21,30,33,36,37].
De plus, les techniques XPS (X-ray Photoelectron Spectroscopy) et AES (Auger Elec-
tron Spectroscopy) ont été utilisées pour étudier de façon détaillée la formation de
phases de siliciures aux interfaces Mo/Si [38–40] ainsi que pour mesurer la profon-
deur d’interdiffusion de ces matériaux. Il apparaît que la largeur d’interdiffusion peut
atteindre jusqu’à environ 2.5 nm selon la technique et les paramètres de dépôt.
Outre ces effets, il peut y avoir d’autres facteurs qui engendrent une détérioration
des propriétés des structures Mo/Si : en effet, il peut y avoir d’autres mécanismes dus
au dépôt des couches dont les conséquences sur la réflectivité ne sont pas encore bien
établies.
Stearns ainsi que d’autres auteurs [21, 37, 41] ont ainsi rapporté l’observation d’une
transition de l’état amorphe vers l’état cristallin pour le Mo lorsque l’on aug-
mente l’épaisseur des couches : l’épaisseur minimale de cristallisation est déterminée par
les paramètres de dépôt et varie de 2 nm à 3 nm.
La cristallisation des matériaux de la multicouche peut être à la fois un avantage et
un inconvénient. En effet, elle a tendance à augmenter la rugosité de la couche aux
interfaces à travers la formation de grains et autres imperfections [32]. D’un
autre côté, la densité des couches minces amorphes est souvent inférieure à la densité des
matériaux massifs. La cristallisation induit une augmentation de la densité, ce
qui représente un avantage pour les matériaux absorbants puisque le contraste
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d’indice optique s’en trouve alors augmenté, et la réflectivité maximale est at-
teinte avec un plus petit nombre de couches. Ainsi, Lohmann et al. [37] ont observé
que la densité du Mo déposé par pulvérisation magnétron varie dans une limite allant de
0.6 à 0.94 par rapport à la valeur de la densité du matériau massif (dMomassif = 10.206
g/cm3) suivant les conditions de dépôt.
Cependant, il n’en reste pas moins que la cristallisation des matériaux affecte
les processus d’interdiffusion des films, ce qui dégrade la netteté des interfaces
Mo/Si et ainsi la réflectivité globale de la multicouche.
Il faut toutefois noter que les récents résultats montrent que l’on peut atteindre des
réflectivités allant jusqu’à 70% grâce aux améliorations effectuées au niveau des inter-
faces [42]. En particulier, l’ajout de très fines couches aux interfaces, par exemple
de B4C [43] ou Mo2C [44], ou le fait de sous-structurer la couche de Mo [45], sont
des techniques qui ont été utilisées pour améliorer la rugosité aux interfaces, sup-
primer le mélange à ces interfaces, réduire les contraintes à l’intérieur de la
structure de la multicouche, et enfin améliorer sa stabilité en température (ou
la durée de vie).
Concernant l’exemple du Mo2C, Feigl et al. [44] ont rapporté que l’ajout de très fines
interfaces transparentes à l’EUV (Mo2C) ou le fait de remplacer complètement la couche
de Mo par du Mo2C, dans le but d’empêcher la formation de siliciures résulte en une
amélioration notable de la stabilité thermique des couches mais ce au détriment de ré-
flectivités légèrement moins bonnes dans la plupart des cas.
Dans le cas du B4C, Bajt et al ont montré que l’insertion de couches de B4C aux in-
terfaces résulte en une amélioration de la réflectivité jusqu’à 70% à 13.5nm [43] : en effet,
le B4C est un matériau à faible numéro atomique qui empêche la formation de siliciures
et augmente la réflectivité mais diminue par la même occasion la résistance thermique
des multicouches. Toutefois, il convient de noter que l’ajout d’une couche à l’interface
rend plus complexe le processus industriel.
Ainsi, de nombreuses recherches sont encore menées actuellement afin d’améliorer les
propriétés des miroirs Mo/Si (réflectivité, stabilité thermique, durée de vie), que ce soit
par l’étude détaillée de la microstructure de ces empilements, et donc de la rugosité aux
interfaces, ou par l’étude de l’ajout de fines couches aux interfaces comme palliatifs aux
problèmes de formation des siliciures et de mélange aux interfaces.
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1.3.3 Les différentes techniques de dépôt des multicouches Mo/Si.
Nous allons dans cette partie décrire brièvement les différentes techniques de dépôt
utilisées pour fabriquer les miroirs multicouches Mo/Si ainsi que leurs principales carac-
téristiques.
1-Dépôt par évaporation par faisceau électronique sous ultra-vide (UHV e-
beam evaporation).
Le dépôt des multicouches se fait dans une enceinte sous ultra vide possédant plusieurs
évaporateurs à faisceau d’électrons permettant de déposer plusieurs matériaux simulta-
nément [46]. Du fait de la faible énergie des atomes arrivant sur le substrat (1-2 eV), la
croissance cristalline se fait en colonne, et peut conduire à des rugosités importantes .
Afin de réduire la rugosité aux interfaces, il est possible d’utiliser un polissage ionique
(par faisceau d’ions Ar+) de chaque couche après dépôt.
Des réflectivités de l’ordre de 67% ont été atteintes [46] mais des efforts
restent à faire au niveau du lissage des rugosités et du temps de dépôt qui
reste encore trop long.
2-Dépôt par laser pulsé (Pulsed Laser Deposition).
Le principe de dépôt est le suivant : l’interaction entre le faisceau laser et la cible
conduit à l’émission du matériau cible qui va être déposé sur le substrat. La densité du
plasma peut être ajustée en modifiant l’énergie ou la longueur du pulse ou en jouant sur
la taille du faisceau laser [34,47].
Les multicouches fabriquées par cette technique de dépôt sont très reproductibles et
stables et possèdent des interfaces très lisses [48]. Cependant une différence notable est
que seule l’interface [Mo sur Si] présente une couche intermédiaire, il s’agit donc ici d’un
modèle à 3 couches, contrairement aux autres techniques de dépôt [49].
Bien que les rugosités soient comparables à celles des couches déposées
par magnétron, la réflectivité reste inférieure (∼56%) [49] et cette technique
prometteuse doit encore être optimisée. Par ailleurs, cette technique ne permet pas
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de traiter des surfaces importantes avec des gradients d’épaisseurs appropriés.
3-Dépôt par faisceau ionique (Ion Beam Deposition ou Ion Beam Sputtering).
Il s’agit d’un mode de pulvérisation dans lequel la source ionique procure un flux
d’ions qui va pulvériser le matériau cible [42]. Dans ce cas, et contrairement à la pulvéri-
sation cathodique, la source ionique n’est pas un plasma créé entre la cible et le substrat,
mais un canon à ions. Cette source ionique séparée peut donc aussi être utilisée pour
nettoyer ou structurer le substrat avant dépôt, pour effectuer un amincissement ionique
des couches déposées (mode gravure) ou bien assister le procédé de dépôt : en effet, le
faisceau d’ions dirigé sur la surface du substrat, pendant ou après le dépôt d’une couche,
permet de modifier les propriétés physiques, chimiques ou cristallographiques des couches
individuelles [50–53]. Si l’énergie des ions arrivant sur le substrat est élevée, cela peut en-
gendrer un lissage des surfaces déposées; en contrepartie, cela entraîne aussi un mélange
des composants de la structure réduisant ainsi la réflectivité [54]. Il s’agit donc de trouver
le bon compromis pour optimiser les multicouches [55,56].
Les observations effectuées au niveau de la structure des couches sont identiques à
celles effectuées pour les autres techniques de dépôt et bien que les réflectivités pour
les systèmes fabriqués par IBD soient moins élevées, ce sont les systèmes
multicouches les plus "propres" (i.e. présentant une faible densité de défauts,
surtout en surface) ce qui en fait de bons candidats pour la fabrication de
masques pour l’EUV [57, 58].
4-Dépôt par pulvérisation cathodique magnétron RF ou DC.
Le principe de la pulvérisation cathodique est de créer un plasma entre la cible (ca-
thode) et le substrat, puis d’accélérer les ions de ce plasma pour pulvériser le matériau
cible.
Cette technique de dépôt est celle que nous avons utilisée au laboratoire, nous ne
détaillerons donc pas plus son principe puisqu’il est expliqué dans le chapitre 2, partie 1.
Le mode DC ou RF est le mode d’opération de la source magnétron, la différence notable
entre les deux est que le mode DC ne permet pas de pulvériser des cibles non conductrices
(du fait de l’accumulation de charges à la surface de la cible). Il faut donc utiliser des
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cibles de Si dopé au lieu de cibles de Si pur pour le mode DC, difficulté qui peut être
contournée en utilisant le mode RF.
Cette technique apparaît comme celle permettant d’atteindre les meilleures ré-
flectivités tout en assurant une rugosité aux interfaces relativement faible
selon les conditions de dépôt [29, 59].
Les différentes études menées montrent que les meilleures multicouches déposées par
pulvérisation magnétron sont celles réalisées à de faibles pressions de gaz [21,30,32,37].
En effet, on peut modifier l’énergie des atomes pulvérisés en ajustant la pression du gaz de
pulvérisation ou en appliquant une tension d’autopolarisation au substrat, ce qui permet
de limiter le mélange aux interfaces, et donc la rugosité.
D’un point de vue structural, les principaux phénomènes observés sont ceux décrits
dans le paragraphe précédent (1.2.3) (couches de Mo polycristallines ou amorphes selon
les conditions de dépôt, séparées par du Si amorphe, apparition d’intercouches au niveau
des interfaces, etc.), autant de paramètres qui détériorent la réflectivité, mais qui peuvent
être maîtrisés et optimisés.
1.4 Conclusion
Après avoir présenté l’intérêt de la lithographie EUV et son principe de fonctionne-
ment, nous avons détaillé l’un des points critiques du développement de cette nouvelle
génération de lithographie : les revêtements miroirs multicouches Mo/Si.
Ces miroirs multicouches constituent les optiques réflectives d’illumination et de pro-
jection, nécessaires pour ce type de lithographie, à des longueurs d’onde comprises entre
10 et 14 nm. Après avoir établi que le couple Mo/Si est le mieux adapté à la longueur
d’onde 13.5 nm, nous avons présenté les différents paramètres permettant d’optimiser la
réflectivité de ces miroirs multicouches : le nombre de couches (80), la période des couches
(69.1 Å), le paramètre de division γ (0.4), la qualité du substrat, les rugosités aux in-
terfaces, la maîtrise de la microstructure et enfin, le choix de la technique de dépôt la










Dans ce chapitre, nous allons exposer dans une première partie la technique de pul-
vérisation cathodique magnétron utilisée au sein du laboratoire pour fabriquer les mul-
ticouches, puis nous décrirons le bâti de pulvérisation mis en place au laboratoire, ainsi
que la phase d’automatisation qui a suivi.
Dans la deuxième partie, nous allons décrire la technique d’implantation ionique qui
nous a servi à implanter ces multicouches afin de réaliser les optiques X-EUV (chapitres
4 et 5) et enfin, nous exposerons dans une troisième partie les différentes techniques ex-
périmentales que nous avons utilisées pour caractériser ces miroirs multicouches.
2.2 Techniques de fabrication des multicouches.
2.2.1 Principe du procédé de dépôt par pulvérisation cathodique
magnétron radiofréquence.
La pulvérisation cathodique consiste à créer un plasma d’Argon dans l’enceinte puis
à accélérer les ions Ar+ de ce plasma pour pulvériser un matériau cible. Le plasma est
entretenu par une différence de potentiel entre la cible (cathode) et le substrat (porté
généralement au potentiel 0). Dans le cas de la pulvérisation magnétron, le plasma se
trouve confiné magnétiquement près de la cible par des aimants permanents disposés à
l’arrière de la cathode (voir figure 2.1).
Lors de la pulvérisation de matériau isolant ou semi-conducteur, il se produit une
accumulation de charges positives autour de la cible. Cette accumulation conduit à un
écrantage électrostatique empêchant les ions Ar+ d’atteindre la cible et induisant ainsi
un arrêt du dépôt.
Afin d’éviter cet effet, on utilise une tension radiofréquence (RF) à 13.56 MHz qui
va décharger la cible à chaque demi-alternance négative. Un couplage capacitif cathode-
générateur est réalisé afin de créer une tension d’autopolarisation continue et négative
aux bornes de la capacité (voir figure 2.1). Cette tension sert à accélérer les ions, moins
mobiles que les électrons, afin qu’ils acquièrent suffisamment d’énergie pour arracher un
ou plusieurs atomes de la cible.
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2.2.2 Description du bâti de pulvérisation mis en place au labo-
ratoire.
Nous disposons de deux bâtis de pulvérisation au sein du laboratoire, réalisés tous
deux selon une géométrie "verticale", c’est-à-dire que le substrat et les cathodes sont
tous les trois en position verticale, contrairement à d’autres systèmes de pulvérisation ca-
thodique. De part leur taille différente, ces deux bâtis permettent de traiter des substrats
de taille différente : jusqu’à 3 pouces pour le plus petit et jusqu’à 12 pouces pour le plus
grand. Ce dernier bénéficie d’une automatisation totale ayant pour but d’assurer une ho-
mogénéité parfaite des dépôts ainsi que la réalisation de gradients d’épaisseur du
centre vers le bord. Il a pour particularités d’avoir une enceinte de 940 mm de diamètre,
des conditions de vide bien meilleures que le petit bâti (pression dans l’enceinte de 10−8
Torr assurée par une pompe Turbo et/ou une pompe cryogénique, selon la pression rési-
duelle dans l’enceinte) ainsi qu’un " spinner " permettant la rotation du porte-substrat
sur lui-même.
Les cathodes rectangulaires (250 × 125 mm2) sont reliées à deux générateurs RF sé-
parés. Le porte substrat mobile est traversé par un liquide de refroidissement permettant
de stabiliser la température lors du dépôt (de 3◦C à 70◦C). Un cache permet d’assu-
rer une bonne protection du substrat lors des phases de stabilisation des paramètres et
de prépulvérisation (nettoyage des cibles oxydées lors de l’ouverture de l’enceinte). La
configuration du système permet de séparer les deux plasmas, ce qui évite en théorie
une interaction mutuelle. Lors du dépôt, le porte substrat mobile passe alternativement
devant chaque cathode (voir figure 2.1). Sa rotation est assurée par un moteur piloté par
un automate qui contrôle également la rotation du cache. Le flux d’Argon est mesuré
par un débitmètre et ajusté en permanence suivant la pression partielle dans l’enceinte
(pression mesurée par une jauge baratron).
La mise en route, l’automatisation et la qualification de ce nouveau bâti, permettant
de traiter de larges substrats, ont fait l’objet d’un travail de mise au point important
au début de cette thèse et sont succinctement décrits dans les paragraphes suivants. Par
ailleurs, ce bâti a été installé dans une salle dite "propre" afin de limiter les contamina-
tions.
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Fig. 2.1 – Schéma du bâti de pulvérisation.
Lors des dépôts effectués pour cette étude, la pression d’Argon est maintenue constante
à 2 mTorr. Un autre paramètre est suivi avec précision pendant le dépôt : la tension d’au-
topolarisation (qui apparaît lorsque l’on couple le générateur RF à la cathode au moyen
d’un condensateur, et dépend de la puissance et de l’impédance du système [plasma+
cible]) qui est de −135.0 ± 0.4 V et −85.0 ± 0.3 V respectivement pour les cathodes de
Si et de Mo. En effet, il existe un lien étroit entre les fluctuations de la tension d’autopo-
larisation, et la réflectivité et la rugosité des multicouches comme il a été démontré dans
une étude menée auparavant et décrite par M.Putero et B.Vidal [60].
La puissance RF est maintenue constante durant le dépôt. La période théorique des
multicouches déposées est de 69.1 Å, avec une fraction de Mo de 0.4 pour une réflectivité
optimisée en incidence quasi normale (85◦).
Les multicouches peuvent être déposées sur différents substrats tels que du silicium ou
des vitro-céramiques. Dans le cadre du contrat Preuve, une étude a été réalisée sur l’in-
fluence des substrats et de leur rugosité sur la qualité des multicouches : elle est détaillée
dans le chapitre 3.
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2.2.3 Automatisation du nouveau bâti.
Nous allons présenter brièvement dans cette partie l’automatisation effectuée pour le
grand bâti.
Il possède trois moteurs :
– un moteur permettant de commander le porte-substrat;
– un moteur permettant de commander le spinner, que l’on peut coupler avec le
porte-substrat;
– un moteur permettant de commander le cache.
La mise en place de ces trois moteurs et leur automatisation permet une réalisation
simple de multicouches avec gradient d’épaisseur : en effet, il est ainsi possible lors du
même processus de dépôt, de découper le mouvement de rotation du porte-substrat en
plusieurs segments ayant différentes vitesses de dépôt et ainsi de moduler l’épaisseur dé-
posée sur la totalité du substrat tout en assurant une meilleure homogénéité des dépôts
par la rotation simultanée du spinner.
La commande des moteurs se fait par l’intermédiaire d’un automate programmable
fourni par la société Rosier. Cet automate est constitué d’une unité centrale (CPU 752)
reliée à 3 cartes d’axes SMM 751 (une pour chaque moteur), elles-mêmes reliées à trois
alimentations de puissance SDM 751.
L’unité centrale de l’automate possède deux ports RS 232, l’un servant au transfert
du programme de l’automate en lui-même, l’autre servant à la communication avec l’in-
terface utilisateur et à l’envoi des données.
L’automatisation s’est faite en deux parties :
La programmation de l’automate :
Elle a été effectuée en langage Grafcet avec un logiciel propre à l’automate (CAP
1131) nous donnant accès à différentes fonctions de l’automate. Le programme réalisé
est constitué d’un corps comportant différentes étapes, elles mêmes renvoyant à différents
sous-programmes. Nous avons donc défini un protocole permettant à l’automate de traiter
les données envoyées par l’utilisateur, par le biais de l’interface utilisateur, puis d’envoyer
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les commandes aux moteurs afin qu’ils les exécutent. Les principales informations trans-
mises sont les suivantes (voir figure 2.2 :
– la distance à parcourir P (en pas). Un tour correspond à un nombre donné de
pas pour chacun des trois moteurs. On définit alors le mouvement que l’on souhaite
voir effectuer par fraction de tour;
– le nombre de segments N qui permettent de parcourir ces pas : ceci permet
par la suite d’associer des vitesses différentes à chaque segment pour réaliser des
gradients d’épaisseur;
– le nombre d’itérations I qui correspond au nombre de balayages que l’on souhaite
effectuer devant chaque cathode dans le cas de dépôt en mode dynamique (le mode
que nous utilisons le plus fréquemment);
– la vitesse V pour chaque segment S défini : ce paramètre est directement lié
à l’épaisseur déposée (après étalonnage des épaisseurs).
Fig. 2.2 – Schéma des principales informations transitant de l’utilisateur aux moteurs
par le biais de l’automate.
On note qu’il a fallu mettre en place un asservissement du porte-substrat et du spin-
ner afin que les deux mouvements soient couplés.
La programmation de l’interface utilisateur :
Celle-ci a tout d’abord été effectuée en Basic puis en Visual Basic. Elle permet de
gérer les commandes utilisateur de manière conviviale et d’envoyer les codes ASCII cor-
respondants à l’automate.
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Par ailleurs, l’automatisation a été réalisée dans le but de résoudre les pro-
blèmes liés à la taille et à la courbure des miroirs utilisés pour le BEL. En effet,
les miroirs sont concaves ou convexes afin de focaliser ou défocaliser le faisceau lumineux.
Par conséquent, dans le but d’assurer la même réflectivité à la même longueur d’onde
quel que soit l’angle d’incidence, il a été nécessaire de déposer certaines multicouches avec
des gradients d’épaisseur du centre vers les bords. Les gradients d’épaisseur permettent
soit d’assurer une homogénéité de l’épaisseur malgré la concavité du miroir (l’épaisseur
déposée dépend de la distance entre la cible et le substrat et de la vitesse de passage
devant la cathode) soit d’assurer une variation de l’épaisseur relative à la variation de
l’angle d’incidence. Les gradients d’épaisseur peuvent être obtenus selon deux techniques :
la première consiste à modifier la forme du cache se trouvant devant le porte-substrat, la
seconde consiste à découper le mouvement du porte-substrat en plusieurs segments de vi-
tesse modulable. Par ailleurs, la réalisation de gradients permet également d’effectuer
le dépôt de super-miroirs (miroirs présentant des successions d’empilements Mo/Si de
période d différente au sein de la même multicouche).
Enfin, les premiers essais ont servi à résoudre les différents problèmes de communi-
cation entre les différents appareils, puis à étalonner les épaisseurs des multicouches afin
d’obtenir les bons paramètres de dépôt dans le but de traiter les optiques du BEL.
2.3 L’implantation Ionique : description et mécanismes.
Après avoir présenté la technique de fabrication des multicouches, nous allons décrire
dans cette partie l’intérêt de l’usage de l’implantation ionique dans les multicouches puis
la technique utilisée dans notre étude : l’implantation par faisceau d’ions. Nous décrirons
par la suite succinctement l’appareil utilisé au sein de la société Ion Beam Services.
2.3.1 Intérêt de l’implantation ionique dans les multicouches.
A l’origine, la technique d’implantation ionique était généralement utilisée pour le
dopage de matériaux semi-conducteurs, puis cette technique s’est élargie à d’autres do-
maines tels que le traitements de surfaces, la formation de couches amorphes ou l’élabo-
ration d’alliages.
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Dans notre étude, nous nous intéressons plus particulièrement à la réalisation d’op-
tiques diffractives, ou de masques fonctionnant en réflexion. Dans un procédé classique,
celle-ci nécessite deux étapes : dessiner un masque sur l’empilement avec le profil désiré
puis graver ce motif à travers le masque. La gravure est réalisée par les procédés clas-
siques tels que gravure humide par attaque chimique (résolution de quelques microns) ou
gravure ionique par canon à ions ou plasma réactif (résolution submicronique).
Une autre possibilité est d’utiliser l’implantation ionique dans les multicouches
afin qu’elle modifie non pas la surface, mais le volume de l’empilement. Dans
ce cas, les zones "gravées" sont en fait les zones endommagées par le bombardement io-
nique. La structure est alors composée de zones implantées et de zones non implantées. La
diminution brutale de la réflectivité due au changement d’indice dans les zones irradiées
est à l’origine des conditions de diffraction recherchées (réseau d’indice).
Le principe de l’implantation ionique par faisceau d’ions est de modifier les propriétés
d’une structure en la soumettant à un bombardement d’ions monocinétiques. Leur énergie
est généralement comprise entre quelques dizaines de keV et quelques centaines de keV.
La profondeur d’arrêt des ions dans le matériau cible dépend de la nature de ce matériau
cible ainsi que de la nature et de l’énergie des ions.
Les ions bombardés dans le matériau sont ralentis au fur et à mesure et transmettent
ainsi une certaine quantité d’énergie aux atomes de la cible, ce qui engendre des dépla-
cements atomiques (collisions élastiques) et la création de défauts ponctuels. Ces
collisions ainsi que les défauts produits par l’implantation sont étroitement liés aux pa-
ramètres relatifs aux ions implantés (nature, énergie, dose) et créent des modifications
au sein de l’empilement qui vont détériorer sa structure.
Ainsi dans notre étude, nous n’avons pas utilisé l’implantation de manière convention-
nelle dans la mesure où notre objectif n’était pas de doper le matériau en introduisant
des impuretés. Au contraire, nous avons utilisé l’un des inconvénients de l’implantation,
c’est à dire les défauts liés à l’introduction d’impuretés, ainsi que le désordre relatif à
l’irradiation : nous cherchons volontairement à créer une quantité de dommages contrôlée
dans l’empilement. Ceci peut paraître paradoxal dans le cas de structures optimisées pour
avoir une réflectivité maximale, et donc posséder une interdiffusion entre couches la plus
faible possible.
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Ainsi, l’implantation ionique dans les multicouches présente plusieurs intérêts :
– étudier le comportement d’un empilement multicouche sous bombarde-
ment ionique : effets et résultats observés, compréhension des phénomènes et des
paramètres influant le plus;
– utiliser les résultats de cette étude pour maîtriser les dommages créés
et réaliser des optiques diffractives et/ou des masques pour l’X-UV par
implantation;
– atténuer la "mémoire" des rugosités qui se propagent à partir du substrat
le long de l’empilement;
– relacher les contraintes au sein de l’empilement, qui sont généralement im-
portantes et néfastes pour la durée de vie de la multicouche et sa tenue en tempé-
rature (sous flux puissant), ainsi que pour des dispositifs nécessitant un alignement
précis, tel que le Banc d’Essai de Lithographie (voir thèse de Vladimir Vidal).
Par ailleurs, il était primordial pour nous de situer la profondeur d’arrêt des impuretés
dans le substrat et non dans l’empilement (par le choix des énergies d’implantation et des
espèces ioniques), afin de dissocier les effets liés aux dommages créés par le passage des
ions dans le matériau et ceux liés à l’arrêt de ces impuretés dans la structure du maté-
riau. Ainsi, il était nécessaire pour cela de bien connaître l’implantation, afin de pouvoir
l’utiliser comme outil.
2.3.2 L’implantation ionique par faisceau d’ions.
Dans ce paragraphe nous allons décrire brièvement le principe d’implantation par fais-
ceau d’ions, puis les caractéristiques d’un implanteur par faisceau d’ions.
1-Principe.
1-1-Ralentissement des ions dans la matière.
La première description de ce procédé a été effectuée par Schockley en 1954. Les ions
que l’on souhaite implanter sont tout d’abord produits à partir d’un gaz, qui est ionisé
par bombardement électronique. Ces ions sont alors accélérés en direction du matériau
et arrivent sur la surface avec une énergie cinétique élevée, que l’on module en fonction
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de la profondeur d’implantation souhaitée. La méthode d’accélération des ions dépend
de la technique d’implantation employée, mais quel que soit le choix technologique, le
mécanisme d’implantation reste le même. En effet, en pénétrant dans le solide, les ions
perdent leur énergie selon deux processus, comme le montre la figure 2.3 :
– le freinage électronique, au cours duquel l’énergie est transmise aux électrons;
– le freinage nucléaire, dans lequel le transfert se fait aux atomes du solide.
Fig. 2.3 – Mécanismes de freinage d’un ion dans un solide
Dans les deux processus, l’événement élémentaire est la collision binaire ion-atome et
il s’agit d’une interaction coulombienne.
En règle générale, ces deux processus de freinage sont indépendants et peuvent s’ajou-
ter, mais souvent l’un des deux est négligeable. En effet, leurs sections efficaces varient dif-
féremment selon l’énergie des ions incidents : elle est maximale à haute énergie (≈ 1MeV )
pour le freinage électronique, et à faible énergie (de l’ordre du keV) pour le freinage nu-
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cléaire.
1-2-Distribution des ions implantés.
Lorsque la particule a cédé toute son énergie aux atomes de la cible, elle va s’arrêter
dans le matériau à une certaine profondeur. La répartition statistique des ions en fonction
de la profondeur peut être déterminée théoriquement par des équations de transport de
type Botlzmann. On caractérise la distribution des ions implantés par la densité
de probabilité P (E0,r) pour qu’un ion d’énergie initiale E0 soit stoppé après
avoir parcouru une distance r. On définit alors les différents moments de la loi de
répartition P (E0,r) :
– le parcours projeté moyen (projection du parcours de l’ion sur la direction
initiale des particules) Rp =< r2 >1/2(premier moment);
– la dispersion des parcours projetés ∆Rp =< ∆r2 >1/2 (deuxième moment);
– les troisième et quatrième moments (Kurtosis et Skewness), qui quantifient
l’asymétrie et l’aplanissement de la distribution.
En première approximation et en se limitant aux deux premiers moments, Rp et ∆Rp,








où r représente la distance parcourue le long de la direction du faisceau incident et Φ
la dose d’ions implantés (ions /cm2).
La profondeur d’arrêt moyenne Rp des ions est fonction de l’énergie et de
la nature de l’ion implanté.
Par ailleurs, il est important de noter que si les ions arrivent dans une direction paral-
lèle à une direction de haute symétrie du matériau, cela peut augmenter la pénétration
des ions qui sera supérieure au Rp défini précédemment : c’est l’effet de canalisation (chan-
neling effect). Afin d’éviter cet effet, il suffit d’incliner le matériau d’un angle de quelques
degrés par rapport au faisceau incident.
1-3-Génération de défauts.
Un phénomène important lié à l’implantation ionique est la création de défauts. En ef-
fet, lors du freinage nucléaire, l’ion incident peut transférer des quantités de mouvement
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importantes aux atomes du réseau. Si l’énergie transmise est supérieure à une va-
leur seuil Ed, appelée énergie de déplacement, un atome va être déplacé et mis
en position interstitielle, laissant un site vacant (lacune). Ce couple de défauts
composé d’un interstitiel et d’une lacune est appelé paire de Frenkel. C’est le
défaut le plus simple créé par implantation.
La distribution de défauts est aussi généralement de type gaussienne et
est centrée de part et d’autre d’une profondeur RD, où le pouvoir d’arrêt
nucléaire est maximal. La profondeur d’arrêt des ions Rp est elle plus grande que la
profondeur RD. Le graphe 2.4 représente la concentration d’ions (impuretés) et de défauts
en fonction de la profondeur dans un matériau.
RD


















Fig. 2.4 – Distributions des ions et des défauts en fonction de la profondeur dans un
matériau.
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1-4-Effets relatifs à l’implantation : amorphisation, diffusion, pulvérisation.
Nous allons décrire brièvement dans ce sous-paragraphe quelques phénomènes liés aux
mécanismes mis en jeu au cours de l’implantation.
L’amorphisation a lieu lorsque la densité maximale de défauts que l’on
peut atteindre dans un matériau est égale à la densité atomique de ce dernier
(par exemple lorsque la densité de défauts est égale à 4.97× 1022atomes/cm3 pour le Si
et 6.4× 1022atomes/cm3 pour le Mo). Cet effet apparaît lorsque la dose d’ions implantés
a atteint une valeur critique. La dose implantée Φ représente le nombre d’ions implantés
dans le matériau par unité de surface. Lors de l’implantation, il se forme une couche
amorphisée centrée en RD, qui s’élargit au fur et à mesure que l’on augmente la dose
implantée Φ.
De plus, ce phénomène d’amorphisation dépend de la température d’implantation. En
effet, pour des températures élevées, la diffusion des défauts (interstitiels et lacunes isolés)
est possible et il faut alors des doses élevées pour atteindre l’amorphisation. Inversement,
à faible température la diffusion est faible et l’amorphisation est plus facilement atteinte.
Il existe ainsi pour chaque matériau une température d’implantation critique, qui dé-
pend de l’espèce ionique implantée, au delà de laquelle il est impossible de créer une
couche amorphe. Un phénomène supplémentaire vient s’ajouter à cela : au cours de l’im-
plantation, la température du matériau augmente, ce qui peut entraîner une
diffusion notable de l’impureté (l’ion) implantée, mais également une redistribution
des impuretés déjà présentes dans le matériau.
Un autre effet de l’implantation dont on doit tenir compte est la pulvérisation de
la surface bombardée, qui peut être importante si la dose des ions implantés est élevée
et l’énergie est faible.
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1-5-Recuits post implantation.
Après implantation, les matériaux sont généralement fortement dégradés : les impuretés
sont implantées sur des sites quelconques (elles ne sont pas toutes en position substitu-
tionnelle) et la plupart d’entre elles sont donc électriquement inactives. Par ailleurs, une
densité importante de défauts a été créée par l’implantation. Lorsque les applications sont
dans le domaine de la microélectronique, il est ainsi souvent nécessaire de faire subir au
matériau implanté un traitement thermique particulier que l’on appelle recuit.
Celui-ci a deux rôles majeurs :
– restaurer la structure cristalline du matériau, en " guérissant " les défauts,
– activer les impuretés implantées.
Il faut noter qu’après recuit, la distribution des impuretés dans le matériau est élargie.
2-Description d’un implanteur par faisceau d’ions.
Il existe actuellement deux techniques d’implantation ionique : l’implantation par
faisceau d’ions et l’implantation par immersion plasma. La première est couram-
ment utilisée pour la production industrielle depuis 1970. Elle est aujourd’hui maîtrisée,
mais sujette encore à de nombreuses recherches. A la fin des années 80, le procédé par
immersion plasma est apparu comme une alternative possible à l’implantation conven-
tionnelle, lorsqu’une capacité de production élevée, un côut réduit et de fortes doses ou
de très faibles énergies sont exigées. Ce dernier procédé fait aujourd’hui l’objet de re-
cherches actives, notamment dans le domaine de la réalisation de jonctions ultra fines,
afin de prendre le relais sur l’implantation par faisceau d’ions [61], [62].
Dans ce paragraphe, nous allons détailler le fonctionnement de la technique d’implan-
tation par faisceau d’ions.
Cette technique a maintenant supplanté le procédé de dopage par diffusion, utilisé
auparavant pour le dopage des semiconducteurs. Elle est réalisée à l’aide de machines
très sophistiquées et donc très complexes, qui nécessitent une maintenance régulière.
Le schéma constitutif d’un implanteur est présenté sur la figure 2.5.
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Fig. 2.5 – Schéma d’un implanteur par faisceau d’ions
Un implanteur est constitué de plusieurs régions distinctes : on trouve tout d’abord une
source d’ions, dans laquelle l’espèce d’ions à implanter est créée (par ionisation d’atomes
issus d’un gaz, d’un système d’évaporation ou d’une cible de pulvérisation). Ces ions sont
alors extraits de la chambre source (I) par une différence de potentiel (de l’ordre de
25 kV) entre la sortie de la source et une électrode d’extraction. Ils traversent ensuite
un filtre sélectif en masse, qui est généralement un secteur électromagnétique. Celui-ci
permet de ne conserver dans le faisceau que l’espèce d’ions souhaitée. Puis les ions sé-
lectionnés pénètrent dans la colonne d’accélération (II) où règne, entre l’entrée et
la sortie, une différence de potentiel réglable. Le faisceau d’ions émerge de cette colonne
avec une énergie comprise généralement entre 25 et 200 keV.
Ce faisceau d’ions énergétiques est alors dirigé sur la cible à implanter (III). Gé-
néralement, il est dévié de quelques degrés juste avant d’arriver sur la cible, afin d’éviter
le bombardement de celle-ci par des neutres rapides créés par collisions avec les ions.
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L’inconvénient majeur de cette technique est que le faisceau a une section relative-
ment réduite par rapport à la taille des cibles. Un système de balayage du faisceau est
donc indispensable afin de réaliser une implantation uniforme.
Cette complexité mécanique et électrique justifie les coûts très importants des implan-
teurs, inconvénient majeur de cette technique. Il existe d’autres inconvénients tels que
le problème de faibles courants de faisceau qui entraînent des temps d’implantation très
longs, et donc des coûts élevés également lors d’implantation de fortes doses. De même,
l’implantation à faible énergie (< 2keV) est très difficile à réaliser avec de telles machines
car le faisceau d’ions ne peut plus être transporté à de telles énergies.
Pour toutes ces raisons, l’implantation par immersion plasma est une technique pro-
metteuse dans la gamme basse énergie, ainsi que pour certaines applications mécaniques.
Néanmoins, les implanteurs par faisceau d’ions restent indispensables pour les énergies
d’implantation élevées (> 2keV), d’autant plus qu’ils possèdent l’avantage d’une sélection
en masse des ions à implanter. En effet, seule l’espèce ionique que l’on souhaite implanter
est implantée, ce qui n’est pas le cas avec la technique d’implantation par immersion
plasma.
A titre d’étude comparative entre ces deux techniques d’implantation, j’ai participé
au cours de cette thèse à la mise en place et à la qualification d’un prototype d’implanteur
par immersion plasma conçu par la société IBS (PULSIONr). Ce travail a été réalisé
au départ afin de l’utiliser pour notre étude d’implantation ionique dans les multicouches
Mo/Si, puis n’étant pas adapté en terme d’énergie, pour la réalisation de jonctions ultra-
fines. Cette étude a donné lieu à l’écriture de deux articles, dont l’un, publié est présenté
en annexe F [61], [62].
2.4 Techniques de caractérisation
Dans cette partie nous allons brièvement décrire le dispositif expérimental entièrement
mis en place au laboratoire pour la réflectivité des rayons X en incidence rasante(RRX),
puis nous décrirons les autres techniques de caractérisation que nous avons utilisées : la
microscopie à force atomique ainsi que la microscopie électronique en transmission.
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2.4.1 Réflectivité des rayons X en incidence rasante (RRX).
1-Description
La principale technique de caractérisation des films minces et des multicouches est la
réflectivité des rayons X en incidence rasante. Elle donne accès directement ou indirec-
tement à des informations sur la structure des couches déposées et aux caractéristiques
essentielles de l’empilement telles que :
– l’indice de réfraction des matériaux;
– la période de la multicouche;
– le paramètre de division γ;
– la qualité des interfaces entre deux couches.
Cette technique présente par ailleurs l’avantage d’être non destructive, contrairement aux
techniques d’observation locales telles que la Microscopie Electronique en Transmission,
la Spectroscopie Auger, ou la Spectroscopie de Masse d’Ions Secondaires (Secondary Ion
Mass Spectroscopy, SIMS). On peut donc effectuer des traitements supplémentaires tels
que le dépôt d’une couche additionnelle, l’implantation ionique ou l’attaque chimique sur
les échantillons préalablement caractérisés, puis les analyser à nouveau après traitement.
Le réflectomètre X s’avère donc être un outil indispensable d’une part pour carac-
tériser et optimiser les miroirs multicouches, d’autre part pour mesurer les structures
diffractives.
Le diffractomètre utilisé au laboratoire se compose de quatre éléments principaux dé-
crits en annexe A : la source de rayons X, le monochromateur, le porte-échantillon et son
environnement, et enfin le détecteur. Ces éléments sont décrits en annexe A.
2-Les différents modes de caractérisation
On associe à toute structure périodique deux réseaux : le réseau réel (défini par
la maille élémentaire de la structure) et le réseau réciproque (réseau de l’espace de
Fourier associé). Les spectres d’intensité donnent une image de l’espace réciproque de
la multicouche, il est donc intéressant de représenter l’intensité diffusée et les différents
balayages possibles dans l’espace réciproque de l’empilement.
La figure 2.6 représente le réseau réciproque et les vecteurs d’ondes quelconques (angles
incident Θi et réfléchi Θf quelconques) associés.
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Soient Ki etKf les vecteurs d’ondes respectivement de l’onde incidente et de l’onde
diffusée :
|Ki| = |Kf | = K = 2Π
λ
(2.2)
Ki = K cos(Θi)ex −K sin(Θi)ez (2.3)
Kf = Kcos(Θf )ex +K sin(Θf )ez (2.4)
et
Q = Kf −Ki (2.5)













Fig. 2.6 – Représentation du vecteur d’onde dans le réseau réciproque d’une multicouche.
La multicouche étant périodique dans une seule direction, l’espace réci-
proque sera constitué d’une succession de points distants de 2Π/d (d étant la
période de la multicouche) suivant l’axe z normal de l’empilement (voir figure 2.6).
Ces points correspondent aux pics de Bragg : en effet, chaque fois que la compo-
sante de Q, suivant z, est égale à un multiple du vecteur unitaire du réseau réciproque, il
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y a apparition de pics : Qz = n2Π/d soit : 2d sin θ = nλ. On retrouve bien la loi de Bragg.
Les imperfections de la multicouche (regroupées sous le terme de rugosités) se
traduisent par un élargissement, voire un dédoublement, des pics de Bragg, et par
l’apparition d’intensité diffusée en dehors de la direction spéculaire, qui est la direction
perpendiculaire à la surface de l’échantillon.
2-1-Acquisition spéculaire.
1-Généralités.
C’est le mode d’acquisition "classique" appelé aussi Θ−2Θ. Il revient à balayer l’es-
pace réciproque selon une seule direction (Qx = 0, seul Qz varie)(voir figure 2.9).
L’acquisition des spectres de réflectivité des rayons X en mode spéculaire pour les
miroirs multicouches permet de remonter aux caractéristiques de l’empilement (d, dh, dl,
et rugosités moyennes) ainsi qu’à l’indice de réfraction des couches, et au paramètre de
division γ.
Il faut noter que l’indice de réfraction permet de rendre compte de l’adéquation entre
un matériau et le domaine spectral utilisé : pour les fréquences élevées, l’indice tend vers
1 par valeurs inférieures.
La relation s’écrit d’une manière générale sous la forme :
n = 1− δ + iβ (2.6)
avec :
δ : décrément à l’unité de l’indice de réfraction;
et β : coefficient d’extinction.
Un spectre spéculaire pour une multicouche Mo/Si est montré sur la figure 2.7. La
figure 2.8 est un zoom du même spectre spéculaire.
52
2.4. Techniques de caractérisation
per 68.6 
























































angle d’incidence (°) 
 ---- : courbe simulée 
 ---- : courbe expérimentale 
Pics de Bragg
Fig. 2.7 – Spectre spéculaire d’une multicouche Mo/Si déposée dans le bâti du Laboratoire.
d = 68.6Å, γ = 0.4, N = 40 bicouches. La figure du-dessus montre le spectre en entier
avec l’intensité normalisée en échelle logarithmique, la figure du-dessous montre le spectre
jusqu’à 2.5◦.
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Fig. 2.8 – Zoom sur une zone du spectre spéculaire de la multicouche Mo/Si présentée
sur la figure 2.7.
On peut voir sur ce spectre le plateau de réflexion totale pour un angle d’inci-
dence Θ inférieur à l’angle critique Θc : lorsqu’une onde plane, se propageant dans
l’air d’indice n = 1, rencontre la surface d’un milieu d’indice n < 1, il se produit le phé-
nomène de réflexion totale, à condition que l’incidence soit suffisamment rasante. L’angle
de réflexion totale limite Θc par rapport à la surface se déduit des lois de Snell-Descartes,
tout comme pour la lumière visible :




2(δ2 + β2)1/2 ≈
√
2δ (2.8)
en première approximation (β << δ).
A la suite du plateau de réflexion totale, se trouvent les maxima d’intensité, appelés
pics de Bragg, qui apparaissent lorsque la loi de Bragg corrigée est vérifiée. Le premier
pic de réflexion, le plus intense, est celui qui est généralement utilisé pour
obtenir une réflectivité élevée, il est donc indispensable qu’il présente une
réflexion maximale.
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On peut donc relier la période d de l’empilement à la distance angulaire (∆ΘB) entre





Les franges situées juste après l’angle critique Θc et entre chaque pic de réflexion sont
les franges de Kiessig (voir figure 2.8). Celles-ci sont dues aux interférences entre les
rayons réfléchis par le premier dioptre (air-surface de l’échantillon) et le dernier (pre-
mière couche-substrat). On peut remonter à l’épaisseur totale déposée e à partir de leurs





Si N est le nombre total de bicouches, on a alors :
∆ΘB = N ·∆ΘK (2.11)
puisque
e = N × d (2.12)
On peut donc remonter au nombre de bicouches d’un empilement en comptant le
nombre de maxima secondaires entre deux pics de Bragg, bien que celui-ci soit une don-
née du dépôt généralement bien connue. Cependant, cela peut être utile pour déterminer
le nombre de couches restantes après attaque chimique.
Ainsi, en réflexion spéculaire, toutes les informations visibles seront celles
suivant z, axe normal à la surface. Donc les paramètres obtenus par mesures
spéculaires, tels que la période, le nombre de bicouches, le rapport γ, l’épais-
seur d’oxyde sont quantifiables car ils sont dans la direction normale aux
interfaces de la multicouche [14]. De même, la rugosité peut être caractérisée
suivant l’axe des z en tant qu’épaisseur moyenne entre deux couches, elle est
donc assimilée à une couche de passage.
Nous avons donc effectué toutes nos acquisitions en mode spéculaire avec une ouver-
ture de fente de 80 µm à la sortie du monochromateur et une ouverture de fente de 300
µm pour le détecteur. La divergence angulaire du faisceau est de 0.0055◦. Les courbes
spéculaires sont obtenues en réalisant des acquisitions Θ− 2Θ avec Θ variant de 0 à 8◦.
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2-Calcul de l’intensité réfléchie en mode spéculaire.
La réflectivité d’une structure multicouche est calculée par les méthodes itératives ou
matricielles [13, 14, 26, 63] basée sur la résolution rigoureuse de l’équation de propaga-
tion d’une onde électromagnétique. Elles permettent de simuler n’importe quel type de
structure multicouche tout en tenant compte de l’absorption et de la dispersion. La mé-
thode matricielle complétée par B.Vidal et P. Vincent [15] a permis de concevoir des
programmes informatiques simples et rapides d’exécution. Elle permet aussi de traiter
facilement les problèmes de rugosités interfaciales et les changements de périodes.
Pour être interprétées, les courbes spéculaires, acquises par l’intermédiaire d’un sys-
tème d’acquisition numérique, ont été systématiquement ajustées à des courbes théo-
riques, afin de remonter aux paramètres de la multicouche. Les programmes de simulation
utilisés sont ceux développés dans la thèse de Hugues Trambly [4] et dans l’étude que
nous avons menée par la suite [64].
2-2-Acquisition hors spéculaire.
1-Intérêt.
Pour les systèmes optiques, la présence de rugosités interfaciales se manifeste par la
réflexion de la radiation incidente non plus dans une seule et unique direction appelée
direction spéculaire comme pour une surface idéalement lisse, mais aussi dans une plage
étendue de directions, pour une partie faible de l’intensité réfléchie (voir figure 2.9).
Les rugosités interfaciales induisant une diminution de la réflectivité, qui est d’au-
tant plus marquée que l’angle d’incidence est important, celles-ci sont particulièrement
indésirables lorsqu’il s’agit de multicouches pour l’optique car elles sont utilisées essen-
tiellement en réflexion spéculaire sur le premier pic de Bragg. Il apparaît donc nécessaire
de maîtriser les rugosités sur les miroirs multicouches.
Les mesures accessibles en réflectivité spéculaire permettent de quantifier
la hauteur moyenne des imperfections de surfaces ou d’interfaces mais pas
la nature de ces rugosités. De plus, ces mesures ne concernent que les imperfections
donnant de la lumière selon l’axe Qz.
Les mesures réalisées en dehors de cette direction permettent donc d’ob-
tenir des informations non seulement sur les caractéristiques verticales des
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rugosités, mais aussi sur leurs caractéristiques "latérales".
Les rugosités sont classées en deux catégories :
– La rugosité intrinsèque propre à chaque couche : elle dépend de la tempé-
rature de fusion de l’élément et du procédé de déposition. L’étendue latérale du
motif élémentaire, de l’ordre de quelques dizaines d’Angstöms entraîne une diffu-
sion des rayons X "vers l’avant", c’est-à-dire dans le sens du faisceau incident, vers
le substrat. La détection directe de cette diffusion n’est donc pas possible car les
multicouches sont analysées en réflexion. Cette forme de rugosité est généralement
assimilée à une couche de transition (intermixing) et son premier effet est
de diminuer la réflectivité par une atténuation du contraste d’indices à chaque in-
terface.
– La rugosité corrélée : son profil se répète, totalement ou partiellement, soit le
long des interfaces (corrélation latérale), soit de couches en couches (cor-
rélation verticale). L’existence d’une pseudo périodicité dans le profil, associée à
des longueurs de motif élémentaire importantes (50 à 500 fois plus grandes que celles
de la rugosité intrinsèque), provoque une diffusion des rayons X vers "l’arrière" (re-
tour vers la source). L’intensité diffusée, bien que très faible, est alors mesurable
par réflexion, en réalisant des balayages en dehors de la direction spéculaire.
S’il existe de plus un certain degré de réplication inter-couches, la diffusion ne pourra
être mesurée que près des pics de Bragg, là où les interférences donnent un maximum
d’intensité et satisfont à la condition :
2d[sin(Θi) + sin(Θf )] = nλ (2.13)
(n : entier).
Cette intensité diffusée résonante, qui apparaît dans ces régions n’est mesurable que
selon un mode opératoire approprié décrit plus loin.
Par ailleurs, la détermination des longueurs de corrélation latérale (répéti-
tion du motif latéralement) et verticale (répétition du motif d’une couche sur
l’autre) donne la possibilité de suivre l’évolution des rugosités tout au long
du dépôt.
Ainsi, l’étude de l’intensité diffusée en dehors de la direction spéculaire permet de
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connaître le degré de corrélation des rugosités. Lorsqu’on étudie des interfaces mul-
tiples, on fait alors intervenir une fonction d’inter corrélation entre les couches :
chaque couche déposée sur une autre surface déjà déformée par les rugosités en verra son
profil influencé.
Ainsi trois modes de croissance des rugosités peuvent être envisagés :
– pas de réplication : chaque couche développe son propre profil de surface carac-
térisé par une fonction d’auto corrélation différente des autres;
– réplication parfaite de la rugosité : la forme initiale du substrat se répète à
chaque interface sans contribution supplémentaire de rugosités rajoutées par les
couches;
– rugosités partiellement corrélées : une partie de l’information de la surface est
perdue à chaque nouvelle couche et est remplacée par une contribution intrinsèque
due à la croissance.
Dès lors, à partir d’enregistrements susceptibles de caractériser les rugosités corrélées,
on peut envisager de reconstruire le profil statistique des interfaces et par conséquent de
différencier les divers mécanismes de croissance [65] :
(σtotal)
2 = 〈(Zuncor)2〉+ 〈(Zcorrele)2〉 = (σuncor)2 + (σcorrele)2 (2.14)
où :
– σtotal : rugosité rms globale (accessible en mesure spéculaire)
– σuncor : rugosité non corrélée (non accessible par les mesures RRX)
– σcorrele : rugosité corrélée (mesurable par des balayages hors-spéculaires.)
2-Les différents modes de caractérisation de l’intensité diffusée.
Ces différents modes permettent d’obtenir des informations sur les rugosités corrélées
et leur profil latéral.
Parmi les différentes mesures hors-spéculaire possibles, une d’entre-elles a été sélec-
tionnée car elle est aisément applicable aux mouvements de rotation des platines gonio-
métriques Θ et 2Θ : la mesure transverse (Rocking-Curve).
Pour cette mesure, l’angle que fait le détecteur avec la source reste fixe pour
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toute la mesure (Θi +Θf = cte). Le balayage est réalisé par rotation de l’échantillon,
généralement autour de la position d’un pic de Bragg car loin du pic de Bragg, il n’existe
pas de lumière analysable (sauf en rayonnement synchrotron). Ces balayages permettent
d’analyser l’intensité diffusée le long de l’axe Qx, pour un Qz donné (Qx et Qz étant
les coordonnées du vecteur d’onde de transfert Q, voir figure 2.9). La totalité du spectre
devient exploitable et l’on accède à des informations plus précises sur les rugosités.
Le parcours du vecteur d’onde de transfert Q = Kf−Ki est représenté sur la figure 2.9
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Fig. 2.9 – Trajectoire des différentes mesures d’intensité dans l’espace réciproque. Les
points en noir représentent l’intensité réfléchie par une multicouche idéale. Les zones en-
tourées autour des pics de Bragg représentent schématiquement l’intensité diffusée mesu-
rable(condition de résonance). Les zones grisées correspondent aux régions inaccessibles.
Certaines régions sont "inaccessibles" à cause des contraintes géométriques des enre-
gistrements. Elles correspondent aux cercles d’Ewald, de rayon K, pour lesquels l’angle
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d’incidence ou de réflexion est inférieur ou égal à zéro.
Notons enfin que le diffractomètre du laboratoire permet de réaliser deux autres modes
de mesures de l’intensité réfléchie hors-spéculaire :
– la mesure longitudinale décalée (Offset Curve). Elle correspond à une ac-
quisition spéculaire classique mais pour laquelle l’alignement initial de l’échantillon
est légèrement modifié. Ce mode de mesure permet de connaître la contribution de
l’intensité diffuse dans les courbes de réflexion, toutefois seules des informations sur
les basses fréquences spatiales sont accessibles par ces mesures;
– la mesure détecteur (Detector Curve). Pour ce mode d’acquisition, la position
de l’échantillon est fixe (Θi = cte) et la mesure s’effectue en déplaçant le détecteur.
Ces mesures donnent accès aux rugosités hautes fréquences. Ainsi, par cette acqui-
sition la plus haute fréquence de rugosité transmise de couche en couche est mise
en évidence et a fortiori, toutes les fréquences corrélées plus basses existent.
3-Calcul de l’intensité diffusée en balayage transverse (RC).
La diffusion des rayons X provient de la dispersion par les interfaces ru-
gueuses. Pour les petits angles, Sinha et al. [66] ont établi l’expression de l’intensité
diffusée à partir de la théorie d’une onde perturbée (Distorted Wave Born Approxima-
tion, DWBA) pour une interface unique. La DWBA a ensuite été étendue aux structures
contenant plusieurs interfaces par Holy et al. [67,68], en prenant en compte les effets des
corrélations verticales inter-couches.
Il est bien connu que la morphologie de la surface d’un film mince obtenu par
croissance est similaire à un profil de type fractal, c’est-à-dire que la rugosité
du film semble être la même après plusieurs ordres de réplication [69]. La fonc-
tion d’auto-corrélation utilisée (équation 2.15) provient donc de la théorie des fractales et
s’avère très bien adaptée pour décrire les profils de rugosités (notons que l’approximation
qui consiste à assimiler la rugosité à une couche de passage n’est rigoureusement valable





où σj est la rugosité rms de l’interface j, ξj est la longueur de corrélation latérale et
hj est le paramètre de Hurst. hj est relié à la dimension fractale de la surface et décrit
la pente de la rugosité (0 < hj ≤ 1) [70]. Différentes valeurs du paramètre de Hurst
donnent différents profils d’interfaces : les petites valeurs de hj définissent un profil très
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accidenté, tandis que des valeurs proches de 1 définissent une surface plus lisse (pour les
fréquences spatiales élevées)( voir figure 2.10).
A :  h proche de 1. B : h proche de 0.
hh
[ [
Fig. 2.10 – Description schématique d’une rugosité, avec : h, le paramètre de hurst et ξ
la longueur de corrélation latérale. h est la pente de la rugosité au départ de la mesure de
ξ. A : h est proche de 1 (A) et B : h est proche de 0. La hauteur de rugosité moyenne est
similaire dans les deux cas.
Cependant, le calcul de l’amplitude de diffusion nécessite une bonne connais-
sance de la fonction de corrélation de la rugosité pour chaque interface ainsi
que de leur fonction d’intercorrélation Cij(R). Différentes approches supposent des
corrélations partielles [67, 71, 72] en introduisant un facteur de replication des rugosi-
tés. Dans notre étude, nous avons utilisé la fonction d’intercorrélation suggérée par
Schlomka et al [4,73], où ξv est la longueur de corrélation verticale (la distance sur laquelle
la corrélation entre les couches i et j est atténuée d’un facteur 1/e) et Zi et Zj sont les










Cjj(R)] exp(−|Zi − Zj|
ξv
) (2.16)
Par ailleurs, nous supposons dans nos simulations que les valeurs de la rugosité σi,
de la longueur de corrélation latérale ξi et le paramètre de Hurst hi peuvent
changer de la première interface (appelée "substrat" et désignée par l’indice "S")
à la dernière (c’est-à-dire la surface de la multicouche désignée par l’indice ”M”), avec
une variation linéaire entre le substrat et la surface.
La procédure d’ajustement des courbes expérimentales a été divisée en deux étapes :
dans un premier temps, la simulation des courbes spéculaires, dans un deuxième temps,
celle des rocking curves effectuées sur les trois premiers pics de Bragg. Ces trois courbes
doivent être analysées simultanément et la procédure de simulation consiste à ajuster les
trois courbes au mieux avec les mêmes 7 paramètres qui sont décrits dans le tableau 2.1.
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première interface dernière interface
(substrat) (multicouche)
rugosité rms σS σM
Longueur de corrélation latérale ξS ξM
Paramètre de Hurst hS hM
Longueur de corrélation verticale ξV ξV
Tab. 2.1 – Paramètres descriptifs des rugosités d’une multicouche et de leurs différentes
carcatéristiques.
Il est important de souligner que cette méthode est manuelle.
Il convient de noter enfin que d’après l’équation 2.14, la rugosité extraite des
courbes spéculaires représente la rugosité totale σtotale, tandis que celle obtenue
à partir des courbes en hors-spéculaires représente la rugosité corrélée σcorrelee.
Ainsi, la différence entre ces deux rugosités donne des informations sur la
rugosité non corrélée σuncor.
2.4.2 Les microscopies AFM et TEM.
Outre la diffraction des rayons X, il existe de nombreuses méthodes de caractérisation
des couches minces telles que la microscopie Electronique à Transmission (TEM) ou à Ba-
layage (MEB), la spectroscopie des électrons Auger (AES), la spectroscopie de masse des
électrons secondaires (SIMS), les microscopies à effet tunnel et à force atomique (AFM).
En effet, la réflectivité des rayons X en incidence rasante, bien qu’ayant l’avantage
d’être une méthode rapide et non destructive, donne des spectres dans l’espace réciproque
de la multicouche tandis que les méthodes telles que la microscopie à transmission ou la
microscopie à force atomique donnent des informations directes sur l’empilement. Ces
techniques de caractérisation sont donc utiles pour compléter ou corroborer les informa-
tions déjà obtenues en réflectivité des rayons X en incidence rasante.
Nous avons donc utilisé ces méthodes de caractérisation que nous avons décrites suc-
cinctement en annexe B.
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2.4.3 La technique d’annihilation des positrons
Un positron est un électron d’anti-matière (ou un "anti-électron") : il est iden-
tique à l’électron en masse mais possède une charge de signe opposée (charge +1 tandis
que l’électron a une charge -1).
Les positrons sont produits de manière nucléaire : en règle générale, des noyaux
instables sont créés dans un cyclotron en bombardant un matériau cible avec des
protons. Le proton bombardé s’introduit dans le noyau du matériau cible est éjecte un
neutron lors de cette réaction. Le fait de changer le nombre de protons dans le noyau
change l’espèce atomique du matériau cible. Le nouveau noyau ainsi créé est in-
stable est tend à retrouver une forme stable. Ce processus peut être instantané ou prendre
quelques années selon l’espèce considérée.
Dans la Tomographie par émission de positrons, le matériau cible est choisi de telle
manière que le résultat de cette réaction de bombardement soit un isotope stable après
émission d’un positron. Cela peut être réalisé lorsque l’isotope ainsi obtenu possède
un proton superflu qui se transforme en neutron et lors de ce processus émet un positron
(1 charge) et un neutrino (0 charge). Après cette réaction, on retrouve donc le matériau
cible d’origine dans sa forme stable, et un positron et un neutrino.
L’annihilation des positrons est une technique qui permet d’étudier les défauts de
type lacunes dans les semiconducteurs. Le principe est le suivant : les positrons
énergétiques incidents introduits dans le matériau analysé thermalisent de la
même façon que toute particule chargée et diffusent dans ce matériau jusqu’à
ce qu’ils rencontrent un électron ou soient piégés dans une lacune.
Lorsque les positrons entrent en contact avec un électron du matériau, ils s’annihilent
et produisent deux photons à 511 keV que l’on peut alors détecter. En étudiant le temps
de vie des positrons et l’élargissement Doppler de la ligne d’émission à 511 keV (ce qu’on
appelle le paramètre S), on peut alors connaître la concentration de défauts de
type lacune ainsi que les énergies des électrons participant aux liaisons dans
le défaut [74], [75], [76], [77].
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2.5 Conclusion.
Dans ce chapitre, nous avons décrit la technique de dépôt utilisée pour les multicouches
Mo/Si ainsi que son automatisation dans le but de réaliser des dépôts parfaitement ho-
mogènes, où au contraire avec des gradients d’épaisseurs.
Nous avons ensuite décrit la technique d’implantation ionique utilisée dans le but de
créer des modifications au sein de l’empilement et de détériorer sa structure, par le biais
des défauts créés par les collisions ioniques.
Enfin, nous avons exposé les différents moyens de caractérisation que nous avons utili-
sés. Parmi ces moyens de caractérisation, la réflectivité des rayons X en incidence rasante
est une technique fondamentale pour connaître les paramètres critiques des empilements
multicouches Mo/Si, tels que la période, le nombre de couches, la rugosité rms, etc. La
technique de RRX permet aussi de sonder l’intensité diffusée et d’apporter des informa-
tions quantitatives sur l’état des interfaces telles que le degré de réplication des rugosités
d’une couche sur l’autre ainsi que l’évolution de la forme des rugosités au cours du dépôt.
Enfin, d’autres techniques telles que la microscopie AFM ou la microscopie TEM nous
permettent d’obtenir des informations complémentaires et tout aussi nécessaires à l’opti-
misation des miroirs multicouches Mo/Si.
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La lithographie EUV est l’une des nouvelles générations de lithographie les plus pro-
metteuses pour la réalisation de motifs de taille allant de 70 à 30 nm. La mise en place
de cette technologie nécessite des systèmes optiques capables de réfléchir la lumière dans
un domaine de longueur d’onde de 11 à 14 nm, en incidence quasi normale. A ces lon-
gueurs d’onde, les systèmes multicouches Mo/Si représentent une bonne combinaison de
matériau du fait du contraste optique important entre le silicium et le molybdène et de
la faible absorption du silicium, comme nous l’avons détaillé dans le chapitre 1.
Après avoir présenté une vue générale de la lithographie EUV - son intérêt, son prin-
cipe ainsi qu’un état de l’art sur les multicouches Mo/Si- nous avons décrit les différentes
techniques expérimentales dont nous disposons pour fabriquer et caractériser les dépôts
multicouches Mo/Si pour les optiques EUV.
Nous allons à présent dans ce chapitre, nous pencher sur l’étude que nous avons ef-
fectuée au sein du laboratoire sur le dépôt et la caractérisation des multicouches Mo/Si
sur différents types de substrats, et notamment sur la caractérisation de la propagation
des rugosités interfaciales dans le cadre du programme Preuve. En effet, la structure des
matériaux et la qualité des interfaces jouent un rôle majeur dans l’optimisation de la
réflectivité des multicouches Mo/Si pour les optiques EUV.
De plus, l’objectif final de ce travail étant de réaliser des optiques diffractives et/ou
masques pour l’EUV par implantation ionique, les miroirs multicouches constituent
dans ce cas les "substrats" de départ. Il est donc impératif de maîtriser par-
faitement leur fabrication et leurs caractéristiques avant de leur faire subir
tout traitement ionique post-dépôt.
L’optimisation des conditions de dépôt (substrat, rugosité, réflectivité,...) a fait l’ob-
jet de la première partie de ma thèse et m’a permis de mieux maîtriser le dépôt et la
caractérisation des multicouches avant d’en venir à l’étude de l’implantation dans les
multicouches qui fera l’objet du chapitre 4.
Nous allons donc détailler dans ce chapitre les caractérisations effectuées sur différents
types de substrats avant dépôt des multicouches, puis après dépôt. La technique de fabri-
cation est celle décrite dans le chapitre 2 (partie 2.1), et les techniques de caractérisation
mises en oeuvre sont celles présentées dans le chapitre 2 (partie 2.3).
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3.2 Choix des substrats.
Pour la lithographie EUV, les substrats sur lesquels sont effectués les dépôts multi-
couches peuvent être opaques au rayonnement considéré, mais ils doivent répondre à des
exigences strictes d’état de surface.
En effet, comme détaillé dans les chapitres précédents, on sait que pour les courtes
longueurs d’onde, une faible rugosité de surface entraîne une diffusion de la
lumière. Par ailleurs, les effets de la rugosité dépendent de sa fréquence spatiale [78] :
– les fréquences spatiales faibles, inférieures à 1 mm−1 (LSFR), induisent des
erreurs de forme;
– les fréquences spatiales moyennes, de 1 µm−1 à 1 mm−1 (MSFR), induisent
de la diffusion aux petits angles qui détériore la formation d’une bonne image
(lors de la réflexion du faisceau sur le miroir, il se forme un halo parasite qui dégrade
le contraste [79]);
– les fréquences spatiales élevées, supérieures à 1 µm−1 (HSFR), induisent de
la diffusion aux grands angles qui ne nuit pas au contraste de l’image mais peut
augmenter les pertes lumineuses.
Etant donné que les spécifications de rugosité concernent le miroir multicouche dans sa
totalité et non le substrat seul, il faut tenir compte des modifications de rugosité appor-
tées par la multicouche. Ainsi, pour la LEUV, les miroirs doivent présenter des
rugosités MSFR inférieures à 2 Å et des rugosités HSFR inférieures à 1 Å.
Afin de minimiser les défauts et la rugosité, des substrats de très haute qualité sont
nécessaires. Comme l’ont montré Mirkarimi et al. [80] la réflectivité des multicouches
Mo/Si est très dépendante de la rugosité du substrat. De plus, comme le motif
des optiques de projection pour un appareil de lithographie EUV doit être extrêmement
précis pour assurer une bonne résolution [1, 81], il est aussi nécessaire d’utiliser des sub-
strats avec un faible coefficient de dilatation thermique de manière à réduire les
effets thermiques.
Les substrats de vitro-céramiques de Zérodur et d’ULE sont deux bons candidats
pour le dépôt de miroirs EUV du fait de leur très faible coefficient d’expansion ther-
mique [80–82].
Le Zérodur est un matériau à deux phases contenant majoritairement du SiO2 et de
l’Al2O3, ainsi que neuf autres composants [83]; l’ULE est quant à lui un matériau à une
phase contenant du SiO2 et du TiO2 [84]. Outre ces deux substrats vitrocéramiques, des
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substrats de Si(111) ou Si(100) ont également été utilisés pour réaliser les dépôts multi-
couches.
3.3 Caractérisation des substrats avant dépôt.
Nous avons caractérisé pour cette étude vingt multicouches déposées sur des substrats
de Silicium, d’Ule et de Zérodur. Les résultats présentés ici ont fait l’objet de la ré-
daction d’un article [64]. Trois substrats représentatifs ont été choisis pour présenter ces
résultats : les échantillons 1, 2 et 3 respectivement déposés sur Si, Ule et Zérodur.
3.3.1 Caractérisation en RRX selon le direction spéculaire.
La figure 3.1 représente les courbes expérimentales et simulées de réflectivité en inci-
dence rasante obtenues pour les trois types de substrat avant dépôt.
On peut tout d’abord constater que les trois courbes expérimentales sont similaires et
leurs modulations sont représentatives de l’état initial de surface de chacun de substrats
(état dû au polissage mécanique, chimique, à l’oxydation,...). La dispersion observée pour
des angles supérieurs à 2◦ est due au bruit de fond.
Pour la simulation, l’utilisation de la valeur de l’indice seul du substrat nu n’étant
pas suffisante pour avoir un bon accord avec la courbe expérimentale, il a été néces-
saire d’ajouter un modèle de "couches de surface". Celui-ci permet de modifier
l’indice du substrat en introduisant une ou plusieurs couches à la surface : ce
modèle a l’avantage de décrire de manière continue les variations de l’indice à la surface
du substrat. La figure 3.2 montre différentes simulations effectuées sur le substrat de zéro-
dur avec différents modèles (1, 2 ou 3 couches de surface). Dès l’ajout d’une seule couche
de surface au-dessus du substrat, des oscillations apparaissent sur la courbe simulée, mais
elles ne correspondent pas encore à celles de la courbe expérimentale, quelque soit l’angle
considéré. Une amélioration notable est observée lors de l’ajout de deux couches de sur-
faces, et un très bon accord est obtenu en considérant trois couches de surface, comme
c’est le cas sur les courbes simulées de la figure 3.1.
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Fig. 3.1 – Courbes expérimentales (pointillés) et simulées (traits pleins) de réflectivité
en incidence rasante sur silicium, ule et zerodur avant le dépôt de l’empilement multi-
couche. Les simulations ont été effectuées avec un modèle à 3 couches. Les courbes ont
été volontairement décalées.
Il est néanmoins important de noter que cette approche avec des couches de surface
ne reflète qu’une évolution continue de l’indice optique du substrat près de la surface.
Ces "couches" n’existent pas réellement.
La figure 3.2 montre l’amélioration dans la courbe simulée en fonction du nombre de
couches de surface choisi (modèle à 1, 2 ou 3 couches de surface) pour le substrat de
Zérodur (l’encart montre un zoom sur la zone de désaccord pour un modèle à 2 couches).
70









0 0.5 1 1.5 2 2.5
experimental
simulation with 3 layers
simulation with 2 layers
simulation with 1 layer




0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
simulation avec 3 couches 
simulation  avec 2 couches 
simulation avec 1 couche













Fig. 3.2 – Courbes expérimentales et simulées obtenues en réflectivité des rayons X en
incidence rasante pour un substrat de zérodur avant dépôt. Les simulations sont effectuées
avec un modèle à 1, 2 ou 3 couches de surface sur le substrat.
Les paramètres utilisés pour obtenir les meilleurs ajustements entre les courbes simu-
lées et expérimentales sont présentés dans le tableau 3.1. Au vu de ces paramètres, le
zérodur apparaît comme étant le substrat présentant la plus grande rugosité
de surface avant dépôt.
substrat n k N e1 e2 e3 eT (Å) σ (Å)
Silicon 7.59× 10−6 1.73× 10−7 3 35 24 14 73 4.0± 0.4
Ule 7.183× 10−6 1.119× 10−7 3 32 30 16 78 3.0± 0.6
Zerodur 8.41× 10−6 1.11× 10−7 3 37 25 12 74 5.6± 0.6
Tab. 3.1 – Caractéristiques des substrats avant dépôt utilisées pour les simulations des
courbes en réflectivité des rayons X en incidence rasante. Les indices n et k sont reliés à
l’indice optique (n˜ = n+ ik), N est le nombre de couches de surface introduites, e1, e2 et
e3 sont respectivement les épaisseurs de le première, la deuxième et la troisième couche
de surface (en partant du substrat vers la surface), eT est l’épaisseur totale de ces couches
et σ la rugosité de surface.
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3.3.2 Caractérisation en AFM.
Les images AFM effectuées sur ces trois substrats sont présentées sur la figure 3.3.
Ces images concernent une surface d’acquisition de 10 × 10 µm2. Les substrats d’ule
et de silicium présentent des états de surface comparables avec des valeurs
de rugosités rms très proches (respectivement 1 et 1.2 Å). Par contre, la ru-
gosité rms du substrat de zérodur est plus de deux fois supérieure (2.5 Å).
Il faut aussi noter que seuls les substrats d’ule présentent des rayures de surface, mal-
gré leur très faible rugosité. La taille moyenne de ces rayures est comprise entre 4 et 6 µm.
Fig. 3.3 – Partie des images AFM de 10×10 µm2 effectuées sur les substrats avant dépôt.
(a) : substrat de Silicium. L’échelle de couleur varie entre 0 et 10 Å, σrms = 1.1 ± 0.4
Å.(b) : substrat d’ule. L’échelle de couleur varie entre 0 et 10 Å, σrms = 0.9± 0.4 Å. Les
rayures mesurent entre 4 et 6 µm(c) : substrat de zérodur. L’échelle de couleur varie de
0 à 30 Å, σrms = 2.7± 0.3 Å.
L’utilisation de la technique d’AFM, plus sensible à la surface que la technique de ré-
flectivité des rayons X en incidence rasante, nous permet de déduire que les traitements
de surface effectués sur ces différents substrats conduisent à une rugosité plus
élevée dans le cas du zérodur, ce qui corrobore les résultats obtenus en réflectivité
des rayons X en incidence rasante.
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3.4 Caractérisation des dépôts multicouches sur les trois
types de substrats.
3.4.1 Caractérisation en RRX dans la direction spéculaire.
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Fig. 3.4 – Courbes spéculaires en RRX expérimentales (pointillés) et simulées (traits
pleins) pour des multicouches Mo/Si déposées sur Silicium, Zerodur et Ule.
On observe que pour les multicouches déposées sur les substrats de silicium et
d’ule (numéros 1 et 2), les dix premiers pics de Bragg apparaissent distinctement et ne
sont pas élargis. Cela prouve qu’il n’y a pas d’évolution de l’épaisseur des couches
le long de l’empilement : en effet, une variation de la valeur de la période qui pour-
rait être due à n’importe quelle modification dans les conditions de dépôt, induirait un
élargissement des pics de Bragg. Par ailleurs, des rugosités aux interfaces se traduiraient
par la disparition des réflexions de Bragg aux grands ordres, or l’intensité et la finesse
des maxima des dix pics de Bragg indiquent que ce n’est pas le cas, ce qui signifie que
les interfaces sont lisses.
Pour l’échantillon 3, déposé sur le substrat de zérodur, les pics de Bragg dispa-
raissent pour des angles d’incidence supérieurs à 5◦, ce qui va dans le sens d’une plus
grande rugosité aux interfaces.
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Les résultats des simulations des courbes de réflectivité des rayons X en incidence
rasante pour ces trois échantillons, dont les périodes sont très proches, sont présentés
dans le tableau 3.2. Les simulations permettent aussi d’évaluer la rugosité moyenne du
substrat et des couches de Mo et Si. Ces valeurs sont identiques pour les multicouches
1 et 2 déposées sur les substrats de silicium et d’ule, mais elles sont plus élevées pour
la multicouche 3 déposée sur substrat de zérodur. En effet, ainsi que l’exposent d’autres
études [80,82], lorsque la rugosité du substrat est plus élevée, la rugosité totale
de la multicouche l’est également. Ceci signifie qu’une partie des défauts du substrat
se reproduit dans la multicouche (rugosité corrélée verticalement).
Par ailleurs, le tableau 3.2 montre aussi que quel que soit l’échantillon étudié, la ru-
gosité des couches de Si est inférieure à celle des couches de Mo. Ce résultat a
déjà été présenté [60] et il a été montré qu’il est étroitement lié à la différence de sta-
bilité pour les tensions d’autopolarisation des cathodes de Mo et Si pendant
le dépôt.
échantillon numéro 1 numéro 2 numéro 3
substrat (silicium) (ule) (zerodur)
d (Å) 70.2± 0.2 69.8± 0.1 69.3± 0.1
dMo (Å) 27.0± 0.2 28.6± 0.2 25.0± 0.2
dSi (Å) 43.2± 0.2 41.2± 0.2 44.3± 0.2
σS (Å) 2.7± 0.2 2.6± 0.3 3.0± 0.3
σMo (Å) 2.7± 0.4 2.6± 0.3 2.9± 0.5
σSi (Å) 2.2± 0.3 2.0± 0.4 2.6± 0.4
Tab. 3.2 – Caractéristiques introduites dans les simulations spéculaires de réflectivité
des rayons X en incidence rasante pour les trois échantillons. σ est la hauteur moyenne
de rugosité totale, l’indice S correspond au substrat, d, dSi et dMo sont les épaisseurs
respectives d’une bicouche, de la couche de Si et de la couche de Mo.
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3.4.2 Caractérisation en RRX dans la direction hors-spéculaire.
Les analyses dans la direction spéculaire permettent d’avoir une valeur moyenne des
rugosités, cependant, une analyse complète des rugosités nécessite une étude de la lumière
diffusée. Nous avons donc effectué des acquisitions hors-spéculaires (Rocking Curves) sur
les trois échantillons.
Les figures 3.5 A, B et C montrent les rockings curves obtenues sur les trois premiers
pics de Bragg pour les échantillons 1 (substrat de silicium), 2 (substrat d’ule) et 3 (sub-
strat de zérodur). Dans les trois cas, les simulations sont en bon accord avec les résultats
expérimentaux.
Les caractéristiques de rugosités déduites des simulations des rocking curves sont pré-
sentées dans le tableau 3.3 pour les trois échantillons.
échantillon numéro 1 numéro 2 numéro 3
substrat (silicium) (ule) (zerodur)
σS (Å) 1.3± 0.2 0.95± 0.05 2.2± 0.1
σM (Å) 0.85± 0.15 0.65± 0.05 2.0± 0.1
hS 0.15± 0.05 0.25± 0.02 0.6± 0.02
hM 0.1± 0.02 0.15± 0.05 0.5± 0.02
ξS (Å) 400± 90 200± 50 300± 100
ξM (Å) 350± 90 100± 50 250± 50
ξv (Å) 17.5± 2.5 15± 2 90± 2
Tab. 3.3 – Caractéristiques introduites dans les simulations hors-spéculaires de réflectivité
des rayons X en incidence rasante pour les trois échantillons. σ est la hauteur moyenne
de rugosité corrélée, les indices ’S’ et ’M ’se rapportent au substrat et à la surface respec-
tivement, h est le paramètre de Hurst et ξ et ξv sont les longueurs de corrélations latérale
et verticale.
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Fig. 3.5 – Courbe spéculaire (vert) et rocking curves expérimentales (noir) et simulées
(rouge) pour les 3 premiers pics de Bragg. A : dans le cas de la multicouche 1, déposée
sur le substrat de Silicium; B : dans le cas de la multicouche 2, déposée sur le substrat
d’Ule et C : dans le cas de la multicouche 3, déposée sur le substrat de Zérodur.
76
3.4. Caractérisation des dépôts multicouches sur les trois types de
substrats.
Il apparaît clairement que le niveau d’intensité de la lumière diffusée est plus
élevé pour l’échantillon 3 (zérodur) que pour les échantillons 1 (silicium) et
2 (ule) : cela signifie qu’il y a beaucoup plus d’imperfections aux interfaces
pour l’échantillon 3.
Ces résultats montrent que la rugosité corrélée, la longueur de corrélation verticale
et le paramètre de Hurst sont plus élevés pour l’échantillon 3 (sur substrat de zérodur)
(σM ≈ 2 Å, ξv = 90 Å, h = 0.6) que pour les échantillons 1 et 2 (σM < 2 Å, ξv < 20Å,
h < 0.3). Il faut toutefois noter que les longueurs de corrélation latérales sont à peu près
identiques pour les 3 échantillons.
Cela signifie que dans le cas des substrats de silicium et d’ule, l’atténuation
de la rugosité est rapide puisque les longueurs de corrélation verticale sont
faibles. Une longueur de corrélation verticale ξv < 20 Å signifie en effet que la mémoire
de la rugosité ne persiste pas au-delà de 4 ou 5 couches. Dans le cas du sub-
strat de zérodur, la rugosité, dont la hauteur moyenne est élevée, se répète
sur environ 15 couches (ξv = 90 Å).
Par ailleurs, il est important de noter que la valeur de la rugosité de la dernière couche
(σM) est inférieure à celle du substrat (σS), indépendamment du type du substrat. Tous
ces résultats montrent que, pour des fréquences de rugosité mesurées par RRX
en incidence rasante (c’est à dire les HSFR), la rugosité du film déposé en sur-
face n’est pas directement corrélée à celle du substrat : les rugosités du substrat
s’estompent après 4 à 15 couches déposées. Ce résultat, déjà présenté [60], confirme que
d’une manière générale, les dépôts réalisés par pulvérisation magnétron présentent une
rugosité inférieure à celle du substrat (pour les hautes fréquences spatiales). Ceci est en
accord avec les résultats obtenus par Freitag et Clemens [69]. Ce lissage des rugosités
peut être le fait des couches de Si amorphes, qui peuvent lisser la rugosité cumulée par la
croissance du Mo polycristallin [69]. De plus, cet effet,mesuré par réflectivité des rayons
X en incidence rasante, est aussi en accord avec les résultats de Savage et al. [85] qui sug-
gèrent que les interfaces agissent de manière à lisser préférentiellement les composantes
hautes fréquences des rugosités, tandis que les rugosités de faibles fréquences spatiales se
répètent le long de l’empilement, induisant dans ce cas une augmentation de la longueur
de corrélation latérale.
Enfin, une autre caractéristique des rugosités est donnée par la valeur du paramètre
de Hurst, qui est relié à la dimension fractale des rugosités. En comparant les différentes
valeurs de h (paramètre de Hurst ou pente de la rugosité au départ de la mesure de la
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longueur d’autocorrélation) pour les trois multicouches (tableau 3.3), on peut noter
que lorsque la hauteur moyenne de rugosité est faible, le paramètre de Hurst
est proche de zéro, impliquant une oscillation à des hautes fréquences spa-
tiales. Inversement, lorsque la rugosité est plus élevée, le paramètre de Hurst
est augmenté. La figure 3.6 représente une simulation du profil de la surface des mul-
ticouches réalisée avec les paramètres donnés dans le tableau 3.3 pour les échantillons 2
(ule) et 3 (zérodur).

























Fig. 3.6 – Simulation du profil de la surface des multicouches réalisée en utilisant les
paramètres de simulation des rocking curves dans le cas (a) de l’échantillon 2 déposé sur
substrat d’Ule et (b) de l’échantillon 3 déposé sur substrat de zérodur. La courbe (b) a été
volontairement décalée.
Les fluctuations pour les hautes fréquences spatiales sont clairement visibles pour la
multicouche déposée sur substrat d’ule. On peut donc conclure de nos expériences que
lorsque la rugosité est faible, la surface exprime majoritairement des fluc-
tuations à de hautes fréquences spatiales, ce qui n’est pas le cas lorsque la
rugosité est plus importante.
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3.4.3 Caractérisation en AFM après dépôt.
Les images AFM ont été acquises après dépôt sur les surfaces de multicouches (voir
figure 3.7).
Fig. 3.7 – Partie des acquisitions AFM 10×10 µm2 réalisées après dépôt.(a) multicouche 1
déposée sur substrat de silicium, l’échelle de couleur varie de 0 à 10 Å, σrms = 1.0±0.4Å;
(b) multicouche 2 déposée sur substrat d’ule, l’échelle de couleur varie de 0 à 10 Å,
σrms = 0.7± 0.4Å; (c) multicouche 3 déposée sur substrat de zérodur, l’échelle de couleur
varie de 0 à 30 Å, σrms = 2.2± 0.3 Å.
Quel que soit le substrat utilisé, la rugosité de surface finale est inférieure
après dépôt à celle avant dépôt, ce qui corrobore les résultats obtenus en réflectivité
des rayons X en incidence rasante.
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Fig. 3.8 – Rugosité rms avant et après dépôt déduite des mesures AFM réalisées sur des
surfaces d’acquisition de 2.5× 2.5 µm2. Les barres d’erreur sont dues au bruit.
Afin de comparer ces résultats avec les spécifications définies pour l’EUV, la figure 3.8
montre les résultats AFM obtenus sur une surface d’acquisition de 2.5 × 2.5 µm2 avant
et après dépôt. La spécification de rugosité pour les optiques EUV étant de
1 Å à cette échelle d’acquisition, il est évident que le substrat de zérodur, qui
présente une rugosité de plus de 2 Å, ne peut être retenu pour le dépôt des
multicouches, bien que cette valeur de rugosité reste faible.
De manière à comparer plus précisément les résultats obtenus en AFM et en réflectivité
des rayons X en incidence rasante, la figure 3.9 montre les lignes d’acquisition d’un profil
de surface de multicouche. Ces lignes sont extraites d’images AFM 0.5×0.5 µm2 prises sur
les échantillons 2 et 3. Cette figure, qui peut être comparée avec la figure 3.6, montre
des oscillations HSFR plus importantes pour le substrat d’ule (échantillon
2) que pour le substrat de zérodur (échantillon 3). Ainsi, les résultats déduits
de l’analyse des rocking curves sont confirmés de manière qualitative par les résultats
obtenus en AFM.
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Fig. 3.9 – Lignes de scans d’un profil de surface extrait d’images AFM 0.5 × 0.5µm2
enregistrées sur les surfaces des multicouches : (a) surface de l’échantillon 2 déposé sur
substrat d’ule; (b) surface de l’échantillon 3 déposé sur substrat de zérodur. La courbe (b)
a été volontairement décalée.
Enfin, il est important de noter que nous ne pouvons comparer de manière quantita-
tive les résultats obtenus par AFM et par réflectivité des rayons X en incidence rasante
car les deux techniques ne sondent pas exactement les mêmes fréquences spatiales. En
effet, les acquisitions AFM de 10×10 µm2 (figures 3.3, 3.7) correspondent aux fréquences
spatiales moyennes (MSFR), les acquisitions AFM de 5× 5 µm2 concernent à la fois les
fréquences spatiales moyennes et hautes, alors que les résultats obtenus en réflectivité des
rayons X en incidence rasante concernent eux uniquement les hautes fréquences spatiales.
Ainsi, les différences numériques entre les valeurs de rugosités mesurées par ces deux
techniques peuvent s’expliquer par les différences entre les domaines de fréquences spa-
tiales sondés. Un moyen de comparer quantitativement ces deux résultats serait d’évaluer
la rugosité rms en accord avec la fréquence spatiale, en utilisant l’analyse de la densité
spectrale de puissance.
3.4.4 Caractérisation en TEM après dépôt.
Afin d’illustrer l’effet de lissage des rugosités lors du dépôt, nous avons effectué une
analyse TEM d’une zone de l’échantillon 2 (multicouche Mo/Si déposée sur substrat
d’ule), comportant un trou.
La figure 3.10 montre ce défaut, et l’on voit bien sur cette image que ce défaut com-
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mence à disparaître à partir de 8 couches déposées, ce qui va dans le sens des valeurs
calculées à partir des longueurs de corrélation verticale (longueur de corrélation verticale
ξv < 20 Å, ce qui signifie que la mémoire de la rugosité ne persiste pas au-delà de 4 ou 5
couches).
Fig. 3.10 – Image TEM d’un défaut sur substrat d’ule. Ce défaut commence à disparaître




Nous avons donc présenté dans cette partie l’étude de qualification des substrats pour
le traitement des optiques EUV dans le cadre du programme Preuve, en étudiant plus en
détails l’influence de la qualité du substrat et de la technique de dépôt sur la valeur ainsi
que la propagation de la rugosité des multicouches.
En combinant les résultats obtenus en RRX en incidence rasante dans les directions
spéculaire et hors-spéculaire et les résultats obtenus en microscopies à Force Atomique et
TEM, il apparaît que le dépôt par pulvérisation lisse les rugosités (celles-ci ont toujours
une valeur inférieure après dépôt à celle avant dépôt).
De plus, les résultats obtenus dans la direction hors-spéculaire (mesure de l’intensité
diffusée) donnent accès à des paramètres importants tels que le longueur de corrélation
verticale, le paramètre de Hurst et la rugosité corrélée moyenne du substrat et de la
surface de la multicouche. Ainsi, ces résultats montrent que pour les substrats de Si et
Ule, la hauteur moyenne de rugosité est très faible (σ < 1.5 Å) avec des oscillations de
haute fréquence spatiale (h < 0.2), tandis que pour les substrats de Zérodur, la valeur de
la rugosité est plus élevée (σ > 2 Å) et les oscillations de haute fréquence spatiale sont
réduites (h > 0.6).
Ces paramètres concernent chaque interface de la multicouche et sont donc important
pour les optiques EUV.
Il en ressort, au vu des résultats acquis par différentes techniques de caractérisation,
que les substrats les mieux adaptés seraient ceux d’Ule et de Silicium.
Pour la suite de ce travail, qui concerne l’étude de l’implantation ionique dans les
multicouches, nous avons essentiellement utilisé des substrats de Si, pour des questions




L’implantation ionique dans les





Après avoir présenté l’intérêt des multicouches Mo/Si pour la lithographie EUV, les
techniques expérimentales dont nous disposions pour effectuer le dépôt, implanter et ca-
ractériser les multicouches Mo/Si, nous avons détaillé une étude de la propagation des
rugosités interfaciales lors du dépôt des multicouches. Ces multicouches, ainsi qualifiées
et caractérisées, serviront, dans la suite de ces travaux, de "substrats".
Nous allons à présent décrire l’étude que nous avons effectuée sur l’implantation dans
ces multicouches Mo/Si : nous allons utiliser ici l’implantation ionique de manière à créer
des modifications au sein de l’empilement et à détériorer sa structure, par le biais des
défauts créés lors des collisions ioniques.
Ce chapitre a pour but de mieux comprendre les phénomènes liés à l’implantation
dans un empilement multicouche Mo/Si, et de montrer qu’il est possible de prévoir ces
effets de manière à les utiliser pour la réalisation d’optiques diffractives (chapitre 5) pour
de courtes longueurs d’onde, principalement en X moyens et durs (λ < 8keV ). De plus
cette étude pourrait permettre la réalisation de masques en imagerie pour des longueurs
d’onde autour de 13.5 nm (EUV), avec des multicouches Mo/Si utilisées comme substrats.
Nous allons donc présenter tout d’abord les simulations effectuées, puis les résultats
obtenus, que nous discuterons.
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4.2 Simulations réalisées sous SRIM (The Stopping and
Range of Ions in Matter).
4.2.1 Présentation du logiciel de simulation numérique SRIM
Plusieurs logiciels de simulation numérique sont utilisés pour calculer les phénomènes
cinétiques associés aux pertes d’énergie des ions. L’un d’entre eux, SRIM, dont la version
accessible sous DOS est appelée TRIM, est un ensemble de programmes qui permettent
de calculer l’arrêt et l’étendue de pénétration des ions dans la matière (jusqu’à
2 GeV/amu (=atomic mass unity)). Ce programme utilise les théories de la mécanique
quantique pour décrire la collision ion-atome (en supposant qu’un atome en mouvement
est un ion, et que tous les atomes de la cible sont des atomes).
Dans ce programme, développé par Ziegler et Biersack [86], le matériau est supposé
isotrope. Les calculs sont effectués selon une simulation de type Monte-Carlo, consistant à
suivre individuellement un grand nombre d’ions au hasard des collisions. Un ion incident a
une trajectoire rectiligne avec des pertes d’énergies électroniques, puis change de direction
sous l’influence des collisions nucléaires. Lorsque l’énergie de l’ion est inférieure à son
énergie de déplacement Ed, il s’arrête et il y a dissipation d’énergie sous forme de phonons.
Ce programme permet de calculer différents paramètres liés à l’implantation d’ions
dans une cible, entre autres :
– la distribution spatiale des ions implantés (profondeur moyenne, dispersion,
distribution latérale);
– les distributions des pertes d’énergies électronique et nucléaire en fonc-
tion de la profondeur (ce sont les distributions moyennes pour un ion, elles sont
exprimées en eV/Å);
– la distribution des lacunes (atomes déplacés) calculée à partir du modèle de
Kinchin-Pease modifié [87].
Cependant, il existe certaines limitations à ce programme dont il faut tenir compte :
– la cible ne garde aucun "effet mémoire" d’une particule sur l’autre : ainsi,
la distribution de défauts et le déplacement des atomes de recul ne tiennent pas
compte des précédents défauts calculés, ce qui ne permet pas de déterminer un
taux de diffusion d’une couche à l’autre;
– le calcul ne tient pas compte d’éventuels effets chimiques qui peuvent de-
venir importants lorsque l’énergie de l’ion incident est de l’ordre de l’électron volt
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en fin de parcours;
– la simulation ne tient pas compte non plus des effets liés à l’élévation de
température due à l’irradiation;
– ce programme est mieux adapté à des cibles massives qu’à des milieux
stratifiés : un nombre limité de couches de composition différentes peuvent être
représentées à la fois (jusqu’à 20 couches pour SRIM 2000).
4.2.2 Caractéristiques générales des implantations
L’objectif de cette étude étant de créer des défauts dans l’empilement sans
que les ions n’interviennent dans le résultat final (contrairement au dopage par
implantation), nous avons choisi les caractéristiques d’implantation suivantes :
– énergie des ions : énergie comprise entre 50 et 180 keV (énergie maximale des
implanteurs à moyen courant disponibles dans la société IBS). La profondeur d’arrêt
des ions est fonction de la composition de la cible mais surtout de l’énergie et de
la nature des ions incidents. Nous avons représenté sur la figure 4.1 la répartition
des ions O+ dans un empilement composé d’une couche d’un mélange Mo/Si de
260 nm sur un substrat de Si de 500 nm pour deux énergies : 50 et 180 keV. On voit
sur cette figure qu’à faible énergie, les ions restent dans l’empilement et n’atteignent
pas le substrat, tandis qu’à 180 keV, la moitié des ions traverse l’empilement
et le maximum des ions arrêtés se trouve au niveau du substrat. Afin que
le maximum des ions arrêtés se trouve dans le substrat, il aurait fallu utiliser une
énergie d’implantation encore plus élevée (à partir de 220 keV); cependant, pour
des raisons techniques, l’énergie choisie est de 180 keV.
– nature des ions : les ions utilisés pour cette étude sont des ions O+ et Ar+.
En effet, une précédente étude [4] a établi que, dans le cadre bien précis de notre
travail, il n’y avait pas de différence significative entre l’utilisation des ions O+ ou
des ions d’un gaz rare tels que Ne+. Les influences de ces deux espèces ioniques ont
été comparées car elles ont des masses atomiques très voisines bien que l’oxygène
soit très réactif alors que le Néon, étant un gaz rare, l’est très peu. Les résultats
des essais d’implantation de ces deux espèces montrent qu’ils agissent de manière
similaire : les ions O+ jouent leur rôle de perturbateur, comme les ions Ne+, sans
intervenir dans le résultat final. Nous avons donc choisi d’effectuer des implanta-
tions avec des ions O+.
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Les ions Ar+ sont plus lourds que les ions O+ et conduisent donc à un profil d’im-
plantation et de défauts complètement différent. Afin de comparer les deux effets,
nous avons également réalisé des implantations avec des ions Ar+.
– dose implantée : de Φ = 1 × 1013 ions/cm2 à Φ = 1 × 1016 ions/cm2. Il est
important de noter que dans notre cas, à la différence d’un dopage par implantation,
ce n’est pas la nature chimique des ions qui nous intéresse mais les modifications
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Fig. 4.1 – Répartition simulée des ions O+ en fonction de la profondeur pour 50 keV et
180 keV.
Ainsi, nous allons nous intéresser plus particulièrement à la concentration de dé-
fauts de types [lacunes+ interstitiels] créés par implantation.
Pour ce faire, nous allons donc comptabiliser dans ce que nous appellerons plus tard
"défauts" : les lacunes de Mo et les lacunes de Si.
En effet, le logiciel SRIM définit les défauts de la sorte :
– les déplacements, dans lesquels sont comptabilisées les lacunes et les collisions de
replacement;
– les lacunes, dans lesquelles sont comptabilisés les interstitiels et les atomes quittant
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le volume de la cible (i.e. les atomes pulvérisés).
Il est important de noter ici que nous voulons comptabiliser les collisions suscep-
tibles de générer un déplacement créant une lacune ou un interstitiel. Nous ne
tiendrons donc pas compte des collisions de replacement qui sont définies par le logiciel
SRIM comme étant les atomes qui, lors d’une collision, viennent combler une lacune (ce
sont des atomes qui sont identiques à ceux de la cible et qui proviennent d’un dépla-
cement du à une précédente collision; ils possèdent une énergie inférieure à l’énergie de
déplacement (dite énergie finale) ce qui les contraint à s’arrêter).
Par ailleurs, nous ne comptabiliserons pas les interstitiels puisqu’ils sont déjà compris
dans le terme "lacunes".
Nous considèrerons donc par la suite dans le terme générique "défauts" :
les lacunes telles que définies par SRIM, c’est-à-dire les atomes interstitiels
et les atomes ayant quitté le volume de la cible (laissant place à une lacune).
Une pré-étude a été effectuée au début de ma thèse en collaboration avec Fuccio Cris-
tiano du LAAS à Toulouse (équipe Technologie de Micro et Nanostructures) et la société
IBS afin de définir précisément tous ces termes ainsi que les fichiers générés par le logiciel
SRIM, nécessaires au traitement de notre étude.
De plus, les limitations du logiciel de simulation apparaissent ici plus importantes : il
est difficile d’avoir une valeur exacte de la concentration de défauts lorsque la simulation
ne garde pas la mémoire des précédents défauts, ni lorsque le matériau cible est supposé
cristallin, ni lorsque l’on ne tient pas compte de l’élévation de température et donc de la
diffusion sous irradiation.
4.2.3 Choix du modèle représentant l’empilement multicouche
pour toutes les simulations
Face aux limitations du logiciel énumérées ci-desssus, nous avons fait plusieurs simu-
lations en utilisant différents modèles représentant la multicouche afin de les comparer et
de choisir le meilleur (la multicouche que nous cherchons à modéliser est constituée de 40
bicouches de Mo (28 Å) et de Si (41 Å) sur substrat de Si, soit une épaisseur
totale de l’empilement de 2800 Å).
Nous avons donc simulé avec le logiciel la concentration de défauts occasionnée par
une implantation d’ions Oxygène à une énergie de 180 keV, une dose de 1× 1015
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ions/cm2 avec trois modèles d’empilement différents :
– les premières simulations ont été effectuées sur un modèle simple respectant
uniquement le ratio γ = 0.4 : système couche mélange Mo/Si d’épaisseur
280 nm sur substrat de Silicium. Ce système nous a permis d’estimer la forme
globale du profil de défauts dans l’empilement mais il ne fait intervenir aucune
interface (ce modèle est appelé : MoSi mélange);
– les simulations qui ont suivi ont été effectuées sur un modèle faisant intervenir
une seule interface : système bicouche Mo/Si comportant une couche de
Mo d’épaisseur dMo et une couche de Si d’épaisseur dSi respectant le
ratio γ = 0.4, sur substrat de Si. Ce système nous a permis essentiellement de
mettre en évidence la différence au niveau des interfaces [Mo sur Si] ou [Si sur Mo]
en terme d’atomes déplacés et de nombre de défauts créés (ce modèle est appelé :
MoSi bicouche);
– étant donné les limitations du logiciel SRIM en terme de nombre de couches de
l’empilement modélisé, nous avons par la suite choisi d’utiliser un modèle à 4







Fig. 4.2 – Schéma du modèle appelé "MoSimodèle" à 4 interfaces.
La succession des trois couches pouvant être représentée à différentes
profondeurs dans l’empilement total, on peut estimer les effets aux inter-
faces quelle que soit la profondeur d’implantation. Ce modèle est intéressant
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dans la mesure où il semble être le plus proche de la réalité et où il permet de simu-
ler un comportement moyen de la multicouche tout en agrandissant les interfaces
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MoSi mélange, Ȗ = 0.4
Fig. 4.3 – Profil simulé de défauts créés par implantation d’ions O+ à 180 keV, 1× 1015
ions/cm2 dans trois modèles représentant une multicouche.
Au vu de la comparaison effectuée entre les trois modèles de simulation, il apparaît
que le modèle MoSi bicouche est trop éloigné du modèle MoSi modèle, et donc de l’empi-
lement réel (voir figure 4.3), pour que l’on puisse l’utiliser pour l’ensemble des simulations
effectuées. En effet, la bicouche modélisée est bien trop épaisse pour refléter les phéno-
mènes qui ont lieu dans un empilement de 40 bicouches de 6.9 nm de période.
Par contre, le modèle utilisant la couche mélange respectant le ratio de 0.4
est très proche en terme de concentration de défauts du modèle faisant inter-
venir 4 interfaces (voir figure 4.3). Nous avons donc utilisé ce système lorsqu’il s’agissait
simplement de connaître le profil de défauts dans la multicouche. Nous nous intéressons
dans un premier temps à l’impact des défauts créés par implantation sur les propriétés
de la multicouche.
Nous allons donc à présent détailler les résultats que nous avons obtenus sur les sys-
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tèmes que nous avons étudiés, du plus simple au plus complexe, afin de comprendre les
phénomènes mis en jeu lors de l’implantation de multicouches et de trouver la relation
existante entre le profil de défauts créés et les effets observés sur la multicouche.
4.3 Etude de l’implantation ionique dans un système
couche simple implantée.
Afin de comprendre et expliquer les phénomènes mis en jeu lors de l’implantation
ionique des multicouches, nous avons effectué des études préliminaires sur des systèmes
allant du plus simple, la couche simple déposée sur substrat, au plus complexe, la multi-
couche optimisée pour l’X-EUV.
Nous allons donc présenter dans cette partie les travaux effectués sur une couche
simple de Mo puis une couche simple de Si, travaux qui nous ont permis dans un premier
temps de comprendre les effets de l’irradiation dans un tel système. Bien que ce système
soit éloigné du système final du fait de sa simplicité et de la différence de structure du Mo
et du Si à ces épaisseurs importantes de couche, il nous a permis de tirer des informations
utilisables pour le système multicouche.
4.3.1 Etude de l’implantation ionique d’une couche simple de Mo.
Nous avons effectué cette étude sur une couche simple de Mo d’épaisseur d ' 250
Å que nous avons déposée par pulvérisation cathodique.
Nous avons caractérisé cette couche en RRX (en incidence rasante) avant de l’implan-
ter. Nous avons obtenu la courbe présentée figure 4.4.
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Fig. 4.4 – Courbe obtenue en RRX en incidence rasante pour la couche épaisse de Mo
d’épaisseur 247 Å, avant implantation. En noir : la courbe expérimentale. En bleu : la
courbe simulée.
L’ajustement effectué sur la courbe expérimentale a été réalisé avec une épaisseur de
Mo de 247 Å et une rugosité de la couche σMo = 8 Å (la couche étant épaisse, sa rugosité
est plus élevée qu’une couche mince de Mo); ainsi qu’une couche de SiO2 de 2 Å et de
rugosité 8Å , correspondant à l’oxyde natif, située à l’interface entre la couche de Mo et
le substrat de Si.
Nous avons ensuite réalisé la simulation sous SRIM du profil de défauts occasionnés
par l’implantation d’ions O+ à 180 keV, pour une dose de 5×1015 ions/ cm2, dose choisie
de manière à ce que l’on puisse caractériser la multicouche après implantation par RRX.
Le profil de défauts est présenté figure 4.5.
Il apparaît sur cette figure que les défauts sont présents dans toute la couche épaisse,
sauf au niveau des toutes premières couches proches de la surface. De plus, le nombre
de défauts proche de l’interface avec le substrat semble plus élevé. La moyenne de la
concentration de défauts est d’environ 1.6× 1023 défauts/ cm3.
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Fig. 4.5 – Profil simulé de défauts créés par implantation d’ions O+ à 180 keV, 5× 1015
ions/cm2 dans une couche épaisse de Mo.
Nous avons ensuite caractérisé la couche après implantation en RRX en incidence
rasante (voir figure 4.6).
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---- : après implantation
Fig. 4.6 – Courbe obtenue en RRX en incidence rasante en spéculaire de la couche épaisse
de Mo avant et après implantation. En rouge : la courbe avant implantation. En bleu : la
courbe après implantation.
La courbe expérimentale obtenue après implantation montre une structure différente
de la couche. L’ajustement, bien que n’étant pas en adéquation totale avec la courbe
expérimentale, fait intervenir 2 couches :
– une couche de Mo d’épaisseur plus faible dMo = 236 Å et de rugosité plus importante
(σMo = 10 Å);
– une couche mélange de Si et de Mo d’épaisseur dSiMo = 16 Å, de rugosité σSiMo =
4 Å, à l’interface entre la couche de Mo et le substrat.
Tous ces éléments (rugosité plus élevée et ajout d’une couche de passage composée d’un
mélange Si-Mo) laissent supposer un mélange important à l’interface Mo/Si dû à l’irradia-
tion et qui justifierait la diminution d’épaisseur de la couche initiale de Mo : l’épaisseur
de la couche de Mo est passée de d = 247 Å à d = 236 Å, ce qui correspond à
une diminution de 4.5%.
Afin de comprendre l’origine de cette diminution d’épaisseur (pulvérisation ou densi-
fication de la couche), nous avons effectué une analyse RBS (Rutherford Backscattering
Spectroscopy) de cet échantillon afin de confirmer ou d’infirmer ces hypothèses.
Les figures 19 et 20, en annexe C, montrent les spectres obtenus. Les résultats sont
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consignés dans le tableau 6.
avant implantation après implantation
nombre d’atomes de Mo/cm2 15× 1016±0.75× 1016 14.4× 1016±0.72× 1016
Tab. 4.1 – Résultats obtenus en analyse RBS sur la couche épaisse de Mo, en nombre
d’atomes/cm2, avant et après implantation.
On peut donc considérer, au vu des spectres et après exploitation, qu’étant donnée la
précision de l’appareil de mesure (±5%), le nombre d’atomes par cm2 de Mo est le
même avant et après implantation.
Cependant, on ne peut conclure de manière certaine qu’il n’y a pas pulvérisation
mais densification (ou tassement) de la couche de Mo. En effet, la précision des
mesures RBS (±5%) est de l’ordre de grandeur de la réduction de période mesurée en
RRX (4.5%).
On peut donc tirer de ces analyses des hypothèses sur les effets de l’irradiation ionique
sur une couche épaisse de Mo : cette irradiation induit des défauts dans la couche
qui engendrent une réduction d’épaisseur, qui est due à un tassement (i.e.
une densification) de la couche et/ou à un fort mélange à l’interface avec le
substrat de Si OU à une pulvérisation des atomes de Mo. Les résultats présentés
dans la suite de nos travaux nous permettront de conclure.
4.3.2 Etude de l’implantation ionique d’une couche simple de Si.
De la même manière que pour la couche simple de Mo, nous avons étudié une couche
simple de Si d’épaisseur d d’environ 300 Å. Nous l’avons déposée sur une couche de Mo
d’épaisseur d = 50 Å (dans le but de séparer la couche de Si déposée et le substrat de Si
afin de faciliter les analyses). Tous les dépôts ont été effectués par pulvérisation catho-
dique.
Nous avons caractérisé cette couche en RRX avant de l’implanter. Nous avons obtenu
la courbe présentée figure 4.7.
L’ajustement effectué sur la courbe expérimentale a été réalisé avec une épaisseur de
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Si de 304 Å et une rugosité de la couche σSi = 2 Å, et une couche de Mo d’épaisseur
45 Å, de rugosité σMo = 5 Å.
Nous avons ensuite réalisé la simulation sous SRIM du profil de défauts occasionnés
par l’implantation d’ions O+ à 180 keV, pour une dose de 5×1015 ions/ cm2, dose
choisie de manière à ce que l’on puisse caractériser la multicouche après implantation en
RRX.
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Fig. 4.7 – Courbe obtenue en RRX de la couche épaisse de Si d’épaisseur 304 Å, avant
implantation. En noir : la courbe expérimentale. En bleu : la courbe théorique. Les petites
modulations observées sont dues à la couche de Si, les grandes modulations sont dues à
la couche de Mo.
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Fig. 4.8 – Profil simulé de défauts créés par implantation d’ions O+ à 180 keV, 5× 1015
ions/cm2 dans une couche épaisse de Si.
Il apparaît sur cette figure que les défauts sont présents dans toute la couche épaisse,
sauf au niveau des toutes premières couches proches de la surface, de la même manière
que pour la couche simple de Mo. De même, le nombre de défauts proche de l’interface
avec le substrat semble plus élevé. La moyenne de la concentration de défauts est d’en-
viron 8 × 1022 défauts/ cm3 dans la couche de Si (on passe d’un niveau de défauts de
4 × 1022 défauts/ cm3 près de la surface à 1.2 × 1023 défauts/ cm3, à l’interface avce la
couche de Mo), il est de 1.5× 1023 défauts/ cm3 dans la couche de Mo.
On remarque que le nombre de défauts créé par implantation d’ions O+ à une énergie
de 180 keV, dose de 5 × 1015 ions/ cm2 dans la couche épaisse de Si est globalement
inférieur à celui créé par la même implantation dans la couche épaisse de Mo ( 1.6× 1023
défauts/ cm3). Plus de la moitié des défauts sont localisés près du substrat. Par contre, le
niveau de défauts dans la couche fine de Mo servant de tampon entre la couche épaisse de
Si déposée et le substrat de Si polycristallin est le même que celui simulé dans la couche
épaisse de Mo.
Nous avons ensuite caractérisé la couche après implantation en RRX (voir figure 4.9,
présentant une comparaison des courbes avant et après implantation).
La courbe expérimentale obtenue après implantation montre une structure de la
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couche différente. L’ajustement, bien que très délicat à réaliser, fait intervenir 3 couches :
– une couche de Si d’épaisseur dSi = 228 Å, de rugosité σSi = 5 Å;
– une couche mélange MoSi d’épaisseur dmelange = 45 Å, de rugosité σmelange = 5 Å;
– une couche de Mo d’épaisseur dMo = 28 Å, de rugosité σMo = 5 Å.
On note une diminution de l’épaisseur des couches de Mo et Si, ainsi que l’ajout né-
cessaire d’une couche mélange SiMo. L’épaisseur globale de l’empilement a diminué :
elle est passée de d = 349 Å à d = 301 Å, soit une diminution de 13.7%.
Nous avons effectué une analyse RBS de cet échantillon.
Les figures 21 et 22 en annexe C, montrent les spectres obtenus. Les résultats sont
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Fig. 4.9 – Courbes obtenues en RRX de la couche épaisse de Si avant et après implanta-
tion. En rouge : la courbe avant implantation. En bleu : la courbe après implantation.
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avant implantation après implantation
nombre d’atomes de Si/cm2 24.1× 1016±1.2× 1016 24× 1016±1.2× 1016
nombre d’atomes de Mo/cm2 3.5× 1016±1.75× 1016 3.5× 1016±1.75× 1016
Tab. 4.2 – Résultats obtenus en analyse RBS sur la couche épaisse de Si, en nombre
d’atomes/cm2, avant et après implantation.
On peut donc considérer, au vu des spectres et après exploitation, qu’étant donnée
la précision de l’appareil de mesure (±5%), le nombre d’atomes par cm2 de Si et le
nombre d’atomes de Mo est le même avant et après implantation.
De manière plus sûre que pour la couche épaisse de Mo (étant donné la valeur
de la réduction de période mesurée (13.7%)), on peut conclure que puisque le nombre
d’atomes/cm2 est le même avant et après implantation alors que l’épaisseur diminue, il
y a densification des couches. Il n’y a donc pas pulvérisation mais tassement,
ce qui va dans le sens des résultats obtenus par RRX, qui font apparaître une
réduction de période ainsi qu’un mélange à l’interface Si sur Mo.
Cette étude sur les couches simples épaisses implantées nous a permis d’observer :
– une diminution de l’épaisseur des couches après implantation;
– le nombre d’atomes/cm2 mesuré par RBS avant et après implantation
étant constant quelle que soit la couche étudiée, on peut conclure que la
pulvérisation n’est pas la cause de cette réduction d’épaisseur;
– deux phénomènes sont visibles : la diminution de l’épaisseur des couches,
qui peut être attribuée à une densification, ainsi que l’apparition de zones
de mélange aux interfaces;
– à conditions d’implantation identiques, le tassement mesuré pour la couche
de Si est plus important que pour la couche de Mo.
Toutefois, il convient de rappeler que la structure des couches épaisses de Mo et de Si
n’étant pas la même que celle des couches de Mo et Si déposées en couches minces, les
effets de l’implantation ionique ne seront pas totalement identiques.
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4.4 Etude de l’implantation ionique dans un système
multicouche Mo/Si implantée. Comparaison entre
trois types de profil de défauts.
Après avoir étudié les systèmes couche simple Mo et couche simple de Si implan-
tées, nous allons à présent présenter les résultats obtenus sur un système multicouche
Mo/Si implantée. Lors de cette étude, nous avons fait varier plusieurs paramètres afin de
connaître les effets des défauts créés par l’implantation :
– l’espèce ionique implantée : une étude a été effectuée avec des ions O+, puis une
autre étude sur l’implantation d’ions Ar+ nous a permis de comparer les résultats
obtenus;
– l’énergie d’implantation : d’une part, nous avons réalisé des implantations à
une énergie E = 180 keV afin que le maximum d’ions arrêtés se trouve dans le
substrat et ne soit pas dans l’empilement. D’autre part, nous avons effectué des
implantations double énergies de manière à moduler le profil de défauts simulé
dans l’empilement;
– la dose d’ions implantés : nous avons fait varier ce paramètre pour des implan-
tations simple énergie ou double énergies afin de comparer les résultats.
Dans un premier temps, nous avons comparé les résultats obtenus en RRX avec 3 types
de profil de défauts créés par implantation :
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions O+, à 180 keV,
différentes doses (partie 4.4.1);
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions O+ à deux
énergies, deux doses (partie 4.4.2);
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions Ar+, 360 keV,
différentes doses (partie 4.4.3).
Après cette étude préliminaire, nous avons par la suite choisi d’étudier plus en détails,
avec différentes techniques de caractérisation, les résultats obtenus pour l’un des 3 types
de profil simulé de défauts créés par implantation.
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4.4.1 Etude de l’implantation d’ions O+, à 180 keV et à différentes
doses, dans une multicouche Mo/Si.
1-Simulations du profil de défauts crées par l’implantation.
Les simulations ont été effectuées en utilisant le logiciel SRIM avec le modèle couche
mélange MoSi respectant le ratio 0.4 sur substrat de Si, comme défini dans la partie 4.1.3.
Les premiers essais ont été effectués à énergie constante de 180 keV, en faisant
varier la dose.
Nous avons simulé le nombre de défauts par cm3 occasionnés par l’implantation d’ions
O+.
Le tableau 4.3 récapitule les informations principales utilisées lors de ces simulations :
type de épaisseur énergie dose profondeur d’arrêt
dépôt totale (Å) d’implantation (keV) (ions/cm2) des ions (Å)
multicouche 1× 1013
Mo/Si 2800 180 à 1× 1016 3370
Tab. 4.3 – Caractéristiques des simulations effectuées pour l’implantation d’ions O+ dans
une multicouche Mo/Si.
Le profil de défauts simulé correspondant est représenté sur la figure 4.10 pour trois
doses.
Nous avons ensuite réalisé différentes implantations (180 keV, différentes doses) afin
de vérifier, après caractérisation des échantillons, si les effets observés sur la multicouche
sont dépendants de la concentration de défauts que l’on y introduit.
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Fig. 4.10 – Profil de défauts simulé créés par des ions O+ implantés à 180 keV dans
une multicouche Mo/Si d’épaisseur 2800Å en fonction de la profondeur, pour 3 doses
d’implantation différentes.
2-Résultats expérimentaux.
Le tableau 4.4 récapitule les caractéristiques des échantillons avant implantation.
106-2 109-4 413 109-2 109-1 330-2
d(Å) 68.2 68.8 74.1 68.8 68.8 72.5
d Mo(Å) 27.6 26.6 30.6 26.6 26.6 28
σMo(Å) 3.5 2.2 2.8 2.2 2.2 3
d Si(Å) 40.6 42.2 43.5 42.2 42.2 44.5
σSi(Å) 2.2 1.7 1.6 1.7 1.7 2.2
Dose(ions/cm2) 1×1015 1×1015 1×1014 1×1014 1×1013 1×1013
Tab. 4.4 – Caractéristiques des échantillons avant implantation, obtenues par ajustement
des courbes obtenues en RRX et caractéristiques des implantations effectuées sur ces
échantillons en O+ à 180 keV. Notons que d, d Mo et d Si sont la période et les épaisseurs
respectives des couches Mo et Si, et σMo et σSi les rugosités de ces couches.
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Le tableau 4.5 résume les résultats que nous avons obtenus après implantation.
106-2 109-4 413 109-2 109-1 330-2
Energie(keV) 180 180 180 180 180 180
Dose(ions/cm2) 1×1015 1×1015 1×1014 1×1014 1×1013 1×1013
nombre de défauts/cm3 5×1022 5×1022 5×1021 5×1021 5×1020 5×1020
d(Å) 59.5 61.5 72.1 68.1 68.3 72
d Mo(Å) 26 27.5 30.6 26.4 26.4 28
σMo(Å) 9 2.4 2.8 2.7 3.5 3
d Si(Å) 33.5 34 41.5 41.7 41.9 44
σSi(Å) 12 1.7 1.6 1.7 2.2 2.2
Réduction de d(%) 12.8 10.6 2.7 1 0.7 0.7
Tab. 4.5 – Caractéristiques introduites dans les simulations des courbes obtenues en RRX
dans la direction spéculaire des échantillons après implantation. Réductions de période
calculées à partir de ces courbes.
Les figures 4.11 A, B et C montrent les spectres obtenus en spéculaire avant et après
implantation sur trois échantillons multicouches d’environ 70 Å de période.
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Fig. 4.11 – Comparaison des courbes expérimentales obtenues en RRX pour les échan-
tillons Ma109-1, Ma109-2, Ma106-2 implantés en O+, à 180 keV. A : dose de 1 ×
1013ions/cm2, B : dose de 1 × 1014ions/cm2 et C : dose de 1 × 1015ions/cm2. En rouge :
courbe obtenue avant implantation. En bleu : courbe obtenue après implantation.
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Ces résultats montrent :
– une diminution de la réflectivité qui se manifeste par une diminution de
l’intensité réfléchie pour les premiers pics ainsi que la disparition des
ordres supérieurs. Cet effet est plus visible pour les doses élevées;
– un décalage des pics de Bragg vers les plus grands angles, ce qui se
traduit, lors des ajustements effectués, par une réduction de la période
de la multicouche. Cet effet est d’autant plus important que la dose
augmente.
De plus, on remarque que plus la dose est importante, plus la période diminue.
La comparaison des figures 4.11 A, B et C nous permet d’observer une différence no-
table entre les courbes obtenues après implantation, en fonction de la dose. Pour une forte
dose (figure 4.11 C), les pics de Bragg disparaissent dès le troisième pic et l’intensité de
ces 3 pics est fortement diminuée. Par contre, on voit sur les courbes obtenues pour des
implantations à plus faibles doses (1× 1013ions/cm2 et 1× 1014ions/cm2) que les pics de
Bragg, bien que décalés vers les grands angles (diminution de la période d), sont présents
jusqu’au 11ème pic, leur intensité n’est que légèrement diminuée et ils ne présentent pas
d’élargissement. Ceci nous permet de supposer dans un premier temps, qu’à
faible dose, l’empilement multicouche reste intact (i.e. il conserve sa périodi-
cité) bien que sa période diminue. Dans un deuxième temps, il semble que les
effets de l’implantation sur l’empilement multicouche soient fortement liés à
la dose. Ces hypothèses vont être vérifiées par la suite.
La courbe 4.12 permet de comparer les réductions de période en fonction de la concen-
tration de défauts simulée.
On remarque que plus la concentration de défauts dans l’empilement aug-
mente, plus la réduction de période est importante. De plus, jusqu’à une concen-
tration de défauts de 5 × 1021 défauts/cm3, la réduction de période reste inférieure à
3%, pour atteindre un niveau compris entre 11 et 13% à une concentration de défauts de
5× 1022 défauts/cm3.
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Fig. 4.12 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction de la concentration de défauts simulé.
Nous allons à présent effectuer la même étude avec un profil de défauts simulé dans
l’empilement obtenu par implantation d’ions O+ à 2 énergies, 2 doses.
4.4.2 Etude de l’implantation d’ions O+ avec un profil plat de
défauts simulé (2 énergies, 2 doses), dans une multicouche
Mo/Si.
1-Simulations du profil de défauts crées par l’implantation.
Ayant montré que les caractéristiques de la multicouche étaient étroitement liés aux
défauts créés par l’implantation, nous avons tenté d’optimiser les conditions d’implanta-
tion afin d’obtenir un profil de défauts plats sur tout l’empilement. Pour ce faire, nous
avons réalisé des implantations à deux énergies, deux doses.
L’objectif de cette étude est de comparer les résultats obtenus en RRX
entre l’implantation à 180 keV, créant des défauts selon un profil simulé pas
totalement plat (voir figure 4.10), et l’implantation à deux énergies, deux
doses.
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Nous avons donc effectué le même type de simulation en choisissant comme points de
comparaison les mêmes niveaux de défauts : 5× 1020 défauts/cm3, 5× 1021 défauts/cm3
et 5× 1022 défauts/cm3.
Les implantations nécessaires pour réaliser ces profils de défauts sont décrites dans le
tableau 4.6 :
nombre de défauts/cm3 première implantation deuxième implantation
5× 1020 E = 300keV , dose=1.2× 1013/cm2 E = 80keV ,dose=3.8× 1012/cm2
5× 1021 E = 300keV , dose=1.2× 1014/cm2 E = 80keV , dose=3.8× 1013/cm2
5× 1022 E = 300keV , dose=1.1× 1015/cm2 E = 80keV , dose=3.5× 1014/cm2
Tab. 4.6 – Caractéristiques des implantations d’ions O+ doubles énergies effectuées dans
une multicouche Mo/Si.
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Fig. 4.13 – Profils de défauts simulés des ions O+ implantés à 2 énergies, 2 doses dans
une multicouche Mo/Si en fonction de la profondeur pour trois concentrations de défauts.
Le profil en rouge correspond à une concentration de défauts de 5× 1022 défauts/cm3, le
profil en bleu à une concentration de défauts de 5× 1021 défauts/cm3 et le profil en violet
à une concentration de défauts de 5× 1020 défauts/cm3.
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implantée. Comparaison entre trois types de profil de défauts.
Il est important de noter ici que les implantations effectuées à 300 keV sont en réalité
des implantations double charge, c’est-à-dire avec l’ion O++) implanté à 150 kV, et que
les profils de défauts plats sont la somme des profils de défauts simulés pour les énergies
300 keV et 80 keV. Par ailleurs, notons que nous avons toujours effectué, arbitrairement,
l’implantation à 80 keV avant celle à 300 keV pour nos essais.
2-Résultats expérimentaux.
Le tableau 4.7 récapitule les caractéristiques des échantillons avant implantation.
456-3-2 456-2-5 456-2-2 456-3-5 456-3-3 456-1-1
d(Å) 65.1 66.9 71.8 69.3 70.6 68.9
d Mo(Å) 27 27.3 27.6 27 27.4 27.6
σMo(Å) 3 3 3 3 3 3
d Si(Å) 38.1 39.6 44.2 42.3 43.2 41.3
σSi(Å) 2 2 2 2 2 2
nombre de défauts/cm3 5×1022 5×1022 5×1021 5×1021 5×1020 5×1020
Tab. 4.7 – Caractéristiques des échantillons avant implantation, obtenues par ajustement
des courbes obtenues en RRX et concentration de défauts simulés créés par implantation
double énergies. Notons que d, d Mo et d Si sont la période et les épaisseurs respectives
des couches Mo et Si et σMo et σSi les rugosités de ces couches.
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Le tableau 4.8 résume les résultats que nous avons obtenus après implantation.
456-3-2 456-2-5 456-2-2 456-3-5 456-3-3 456-1-1
nombre de défauts/cm3 5×1022 5×1022 5×1021 5×1021 5×1020 5×1020
d(Å) 58.3 59.9 69.9 68.3 70.6 68.9
d Mo(Å) 26.2 25.3 27.6 27 27.4 27.6
σMo(Å) 5 7 3 3 3 3
d Si(Å) 32.1 34.6 42.3 41.3 43.2 41.3
σSi(Å) 4 5 2 2 2 2
Réduction de d(%) 10.3 10.5 2.6 1.4 0 0
Tab. 4.8 – Caractéristiques introduites dans les simulations des courbes obtenues en RRX
dans la direction spéculaire des échantillons après implantation. Réductions de période
calculées à partir de ces courbes.
Les figures 4.14 A, B et C montrent les spectres obtenus en spéculaire avant et après
implantation sur certains échantillons.
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Fig. 4.14 – Comparaison des courbes expérimentales obtenues en RRX pour les échan-
tillons Ma456-1-1, Ma456-2-2 et Ma456-2-5 implantés en O+ avec un profil plat de dé-
fauts. A : 5 × 1020défauts/cm3; B : 5 × 1021défauts/cm3 et C : 5 × 1022défauts/cm3. En
rouge : courbe obtenue avant implantation. En bleu : courbe obtenue après implantation.
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Les constatations sont identiques à celles effectuées pour l’implantation d’ions O+, à
180 keV, une dose :
– diminution de l’intensité réfléchie pour les premiers pics, et disparition
des ordres supérieurs pour des concentration de défauts simulés plus
importantes;
– décalage des pics de Bragg vers les plus grands angles : réduction de la
période de la multicouche. Cet effet est d’autant plus important que la
concentration de défauts simulés augmente.
La comparaison des figures 4.14 A, B et C nous permet d’observer une différence
notable entre les courbes obtenues après implantation, en fonction de la concentration
de défauts. Pour une forte concentration de défauts (figure 4.14 C), les pics de Bragg
disparaissent totalement dès le 5ème pic et l’intensité de ces 5 pics est fortement dimi-
nuée. Par contre, on voit sur les courbes obtenues pour des implantations à plus faibles
concentrations de défauts (5 × 1020défauts/cm3 et 5 × 1021défauts/cm3) que les pics de
Bragg, bien que décalés vers les grands angles (diminution de la période d), sont présents
jusqu’au 11ème pic (figure 4.14A) et jusqu’au 8ème pic (figure 4.14 B), leur intensité
n’est que légèrement diminuée et ils ne présentent pas d’élargissement. Ceci nous per-
met de faire les mêmes constatations que pour les implantations d’O+ à 180
keV (partie 4.3.1) : dans un premier temps, à faible concentration de défauts,
l’empilement multicouche conserve sa périodicité bien que sa période diminue
et la diminution de période est d’autant plus importante que la concentration
de défauts dans l’empilement augmente. Au delà de 5 × 1022défauts/cm3, la
multicouche est fortement dégradée.
La courbe 4.15 permet de comparer les réductions de période en fonction de la concen-
tration de défauts simulée.
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Fig. 4.15 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction de la concentration de défauts simulés.
De même que pour l’O+ à 180keV, on note que plus le nombre de défauts
augmente, plus la réduction de période est importante. De même, jusqu’à une
concentration de défauts de 5×1021 défauts/cm3, la réduction de période reste inférieure
à 3%, pour atteindre un niveau compris entre 10 et 11% à une concentration de défauts
de 5× 1022 défauts/cm3.
Nous allons à présent effectuer la même étude avec l’implantation d’ions Ar+.
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4.4.3 Etude de l’implantation d’ions Ar+ dans une multicouche
Mo/Si.
Afin de comparer les résultats obtenus lors de l’étude de l’implantation ionique d’ions
O+, à une 180 keV, différentes doses et selon un profil simulé de défauts plat dans une
multicouche Mo/Si, nous avons étudié l’implantation d’ions Ar+. En effet, celui-ci étant
plus lourd que l’ion O+, le profil de défauts créés dans l’empilement devrait être différent.
1-Simulations du profil de défauts créés par l’implantation.
Afin que les ions Ar+ ne s’arrêtent pas dans l’empilement, l’énergie d’implantation
doit être élevée. Nous avons simulé le profil de défauts créés par des implantations
d’ions Ar+ à 360 keV, à trois doses différentes.






























Fig. 4.16 – Profils de défauts simulés pour trois implantations d’ions Ar+, à 360 keV,
trois doses différentes.
On remarque que le profil de défauts créé est relativement similaire à celui obtenu en
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implantée. Comparaison entre trois types de profil de défauts.
O+, 180 keV, il ne paraît pas plus plat. Notons que la profondeur d’arrêt des ions est de
310 nm.
2-Résultats expérimentaux.
Le tableau 4.9 récapitule les caractéristiques des échantillons avant implantation et le
tableau 4.10 présente les caractéristiques des implantations effectuées.
Ma455-2-1 Ma455-2-2 Ma455-2-3
d(Å) 66.6 71.3 71.7
d Mo(Å) 27.2 29.1 29.5
σ Mo(Å) 3 3 3
d Si(Å) 39.5 42.2 42.2
σ Si(Å) 2 2 2
Tab. 4.9 – Caractéristiques introduites dans les simulations des courbes obtenues en RRX
des échantillons avant implantation. Notons que d, d Mo et d Si sont la période et les
épaisseurs respectives des couches Mo et Si et σMo et σSi les rugosités de ces couches.
Ma455-2-1 Ma455-2-2 Ma455-2-3
Espèce implantée Ar+ Ar+ Ar+
Energie(keV) 360 360 360
Dose(ions/cm2) 3× 1012 3.5× 1013 3.5× 1014
Courant(µA) 3 20 27
nombre de défauts simulé/cm3 5× 1020 5× 1021 5× 1022
Tab. 4.10 – Caractéristiques des implantations effectuées sur les échantillons.
Les figures 4.17 A et B sont les comparaisons des spectres obtenus en spéculaire sur
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Fig. 4.17 – Comparaison des courbes spéculaires obtenues avant et après implanta-
tion sur les échantillons Ma455-2-2 et Ma455-2-3 implantés en Ar+, à 360 keV. A :
5 × 1021 défauts/cm3 (dose de 3.5 × 1013ions/cm2); B : 5 × 1022 défauts/cm3 (dose de
3.5×1014ions/cm2).En rouge : courbe expérimentale avant implantation. En bleu : courbe
expérimentale après implantation.
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implantée. Comparaison entre trois types de profil de défauts.
Le tableau 4.11 résume les résultats que nous avons obtenus après implantation.
Ma455-2-1 Ma455-2-2 Ma455-2-3
Dose(ions/cm2) 3× 1012 3.5× 1013 3.5× 1014
Courant(µA) 3 20 27
nombre de défauts simulé/cm3 5× 1020 5× 1021 5× 1022
d(Å) 66.6 70.3 63.7
d Mo(Å) 27.2 29.1 28.5
σ Mo(Å) 3 3 5
d Si(Å) 39.4 41.2 35.2
σ Si(Å) 2 2 5
Réduction de d %) 0 1.4 11.2
Tab. 4.11 – Rappel des conditions d’implantation et caractéristiques introduites dans les
simulations des courbes obtenues en RRX dans la direction spéculaire des échantillons
après implantation.
Les courbes de réflectivité spéculaire expérimentales obtenues nous ont permis d’ob-
server les mêmes effets que lors d’implantation d’ions O+ :
– une diminution de la réflectivité qui se manifeste par une diminution de
l’efficacité des premiers pics ainsi que la disparition des ordres supérieurs.
Cet effet est plus visible pour les doses élevées;
– un décalage des pics de Bragg vers les plus grands angles, ce qui se
traduit, lors des ajustements effectués, par une réduction de la période
de la multicouche. Cet effet est d’autant plus important que la dose
augmente.
On peut constater que, de la même manière que pour l’implantation d’ions
O+, les effets de l’implantation sur l’empilement multicouche sont plus impor-
tants lorsque l’on augmente la dose, et donc le nombre de défauts.
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En effet, la courbe obtenue en spéculaire par RRX pour l’échantillon implanté à une
dose de 3.5 × 1013ions/cm2 (5 × 1021 défauts/cm3, figure 4.17 A) montre des pics de
Bragg qui, bien que décalés vers les grands angles, sont présents jusqu’au 10ème pic, leur
intensité diminuant considérablement à partir du 9ème pic, mais qui ne présentent pas
d’élargissement notable. L’empilement semble donc être resté intact bien que sa période
diminue.
Par contre, la courbe obtenue pour l’échantillon implanté à une dose de 3.5 × 1014
ions/cm2 (5 × 1022 défauts/cm3, figure 4.17 B) montre des pics qui disparaissent tota-
lement à partir du 5ème pic, leur intensité étant diminuée dès le premier pic, et qui
présentent un élargissement dès le 3ème pic.
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Fig. 4.18 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations des
courbes obtenues en RRX en incidence rasante dans la direction spéculaire, en fonction
du nombre de défauts simulé.
Cette courbe montre une évolution similaire à celles obtenues pour l’im-
plantation d’ions O+ : jusqu’à un nombre de défauts égal à 5×1021atomes/cm3, la
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implantée. Comparaison entre trois types de profil de défauts.
réduction de période reste faible (< 2%) puis elle augmente pour une concen-
tration de défauts de 5 × 1022atomes/cm3. Il semblerait qu’il y ait un seuil de
défauts, de la même manière que pour l’implantation d’ions O+.
4.4.4 Synthèse des résultats obtenus par RRX pour les trois
types de profil de défauts simulés.
Nous avons représenté les résultats obtenus par RRX pour les trois types de profils
de défauts simulés créés par implantation (voir figure 4.19) :
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions O+, à 180 keV,
différentes doses (partie 1);
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions O+ à deux
énergies, deux doses (partie 2);
– un profil de défauts simulé obtenu par implantation d’ions Ar+, 360 keV,
différentes doses (partie 3).
La comparaison des résultats obtenus pour ces trois études nous permet de conclure
qu’il n’y a pas de différence majeure (entre 1 et 2% d’écart) entre l’implan-
tation d’ions O+ à une énergie, une dose et celle d’ions O+ selon un profil de
défauts simulé plat dans l’empilement. Ce résultat sera confirmé par les analyses
TEM présentées dans la partie 4.5.
Nous n’approfondirons donc pas plus l’étude des implantations deux énergies, deux
doses (profil plat simulé de défauts) puisque nous pouvons obtenir les mêmes résultats
avec une implantation simple énergie, ce qui présente des avantages en terme de faisabilité
et de coût.
Par ailleurs, la comparaison des résultats obtenus par implantation d’ions
Ar+ et par implantation d’ions O+ montre également que les résultats sont
comparables (environ 1% d’écart). L’utilisation de cette espèce ionique n’ap-
porte donc pas d’avantage supplémentaire.
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Fig. 4.19 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction du nombre de défauts simulé pour les trois
études. En bleu : points obtenus pour l’implantation d’ions O+ à une énergie, une dose.
En rouge : points obtenus pour l’implantation d’ions O+ à deux énergies, deux doses. En
marron : points obtenus pour l’implantation d’ions Ar+ à une énergie, une dose.
Nous allons donc effectuer une étude plus complète de l’implantation d’ions
O+ à 180 keV, différentes doses, étude présentée dans la partie 4.5.
4.5 Etude de l’implantation ionique d’ions O+ à une
énergie, une dose dans un système multicouche Mo/Si.
4.5.1 Synthèse des résultats obtenus par RRX.
Dans cette partie, nous allons reprendre de manière exhaustive les résultats présentés
dans la partie 4.4.1.
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dans un système multicouche Mo/Si.
1-Simulation du profil de défauts créés par l’implantation.
Nous avons simulé le nombre de défauts par cm3 occasionnés par l’implantation
d’ions O+, à 180 keV pour 6 doses différentes.






























Fig. 4.20 – Profil de défauts simulé des ions O+ implantés à 180 keV dans une multi-
couche Mo/Si d’épaisseur 2800Å en fonction de la profondeur pour 6 doses d’implantation
différentes.
Comme nous l’avons dit précédemment, la concentration de défauts dans l’empilement
augmente en fonction de la dose d’ions implantés. On note de plus qu’il y a une relation
linéaire entre le nombre de défauts simulé/cm3 et la dose implantée.
Nous avons ensuite réalisé différentes implantations (180 keV, différentes doses), en
faisant varier le courant d’implantation.
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2-Résultats expérimentaux.
2-1-Description des essais effectués.
Le tableau 4.12 récapitule les caractéristiques des échantillons avant implantation. Nous
avons fait varier deux paramètres :
– la dose d’ions implantés;
– le courant d’implantation. Notons que le courant d’implantation est lié à la dose




q × S (4.1)
Avec : I : le courant d’implantation; t : le temps d’implantation; q : la charge; S : la
surface implantée.
105 106-1 106-2 329-1 109-4 330-1 109-3 329-2 109-2 109-1 330-2
d(Å) 68.6 68.2 68.2 66.3 68.8 72.5 68.8 66.3 68.8 68.8 72.5
d Mo(Å) 26.5 27.6 27.6 28 26.6 28 26.6 28 26.6 26.6 28
σMo(Å) 3.1 3.5 3.5 3 2.2 3 2.2 3 2.2 2.2 3
d Si(Å) 42.1 40.6 40.6 38.3 42.2 44.5 42.2 38.3 42.2 42.2 44.5
σSi(Å) 2.3 2.2 2.2 2.2 1.7 2.2 1.7 2.2 1.7 1.7 2.2
Tab. 4.12 – Caractéristiques des échantillons avant implantation, obtenues par ajuste-
ment des courbes obtenues en RRX dans la direction spéculaire et caractéristiques des
implantations effectuées sur ces échantillons en O+ à 180 keV. Notons que d, d Mo et d
Si sont la période et les épaisseurs respectives des couches Mo et Si et σMo et σSi les
rugosités de ces couches.
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dans un système multicouche Mo/Si.
2-2-Résultats obtenus en RRX en incidence rasante après implantation (O+,
180 keV).
Le tableau 4.13 résume les résultats que nous avons obtenus après implantation.
105 106-1 106-2 329-1 109-4 330-1 109-3 329-2 109-2 109-1 330-2
Energie(keV) 180 180 180 180 180 180 180 180 180 180 180
Dose(ions/cm2) 1×1016 5×1015 1×1015 1×1015 1×1015 1×1015 5×1014 5×1014 1×1014 1×1013 1×1013
Courant(µA) 200 190 200 200 40 40 40 40 40 5 5
davant(Å) 68.6 68.2 68.2 66.3 68.8 72.5 68.8 66.3 68.8 68.8 72.5
σavantMo(Å) 3.1 3.5 3.5 3 2.2 3 2.2 3 2.2 2.2 3
σavantSi(Å) 2.3 2.2 2.2 2.2 1.7 2.2 1.7 2.2 1.7 1.7 2.2
dapres(Å) 56.8 57.5 59.5 61.2 61.5 67.5 64 63.3 68.1 68.3 72
σapresMo(Å) 3.1 10 9 5 2.4 5 2.4 5 2.7 3.5 3
σapresSi(Å) 2.3 16 12 2 1.7 9 1.7 2 1.7 2.2 2.2
Réduction d(%) 17 15.7 12.8 7.7 10.6 6.9 7 4.6 1 0.7 0.7
Réduction R(%) 58.6 38 30.5 30.4 23.9 32.6 28.2 26.1 4.3 52.1 17.4
Tab. 4.13 – Caractéristiques introduites dans les simulations des courbes obtenues en
RRX dans la direction spéculaire des échantillons après implantation. Réductions de pé-
riode et réduction de réflectivité calculées à partir de ces courbes.
On remarque une évolution similaire de la réduction de période et de ré-
flectivité en fonction de la dose d’ions implantée : plus la dose est importante,
plus la période et la réflectivité diminuent. D’autre part, il est important de noter
ici que, lors des ajustements effectués, l’épaisseur des couches de Si est générale-
ment plus réduite que celles des couches de Mo, après implantation, ce qui
corrobore ce que l’on a observé pour les couches épaisses de Si et Mo (partie
4.3).
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La courbe 4.21 permet de comparer les réductions de période en fonction de la dose
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Fig. 4.21 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction de la dose implantée. Les points en bleu cor-
respondent à des courants d’implantation de 200 µA, les points en rose à des courants
d’implantation de 40 µA et les points en orange à des courants d’implantation inférieurs
ou égaux à 7 µA.
Le tracé de cette courbe fait apparaître un seuil de dose à courant d’implan-
tation faible (1 × 1014ions/cm2) en dessous duquel la réduction de période est
inférieure à 3% puis une augmentation régulière de la réduction de période.
Etant donné que le profil simulé de défauts créés par l’implantation dépend de la dose
d’ions implantés (voir figure 4.20), nous avons de la même manière tracé l’évolution de
la réduction de période en fonction du nombre de défauts simulé (en défauts/cm3) afin
de comparer l’allure des courbes (voir figure 4.22). Cette courbe montre une évolution
similaire à celle représentant la réduction de période en fonction de la dose : jusqu’à un
nombre de défauts par cm3 égal à 6× 1020defauts/cm3, la réduction de période
reste faible (< 3%) puis elle augmente progressivement jusqu’à une concen-
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tration de défauts de 6× 1023atomes/cm3. Il y a un seuil de défauts en dessous
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Fig. 4.22 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction du nombre de défauts simulé. Les points en
bleu correspondent à des courants d’implantation de 200 µA, les points en rose à des
courants d’implantation de 40 µA et les points en jaune à des courants d’implantation
inférieurs ou égaux à 7 µA.
Afin de confirmer ou d’infirmer l’hypothèse d’un seuil, nous avons représenté cette
réduction de période en fonction de l’énergie déposée par atomes. Pour ce faire, nous
avons calculé l’énergie déposée en admettant deux hypothèses :
– l’énergie efficace cédée par les ions pour créer des défauts est celle liée
aux collisions nucléaires : E × Sn
Sn+Se
;
– toute l’énergie apportée par les ions est dissipée uniformément sur la
distance RP , profondeur moyenne d’arrêt des ions.
Le calcul effectué est le suivant :
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Avec Sn : pouvoir d’arrêt nucléaire;
Se : pouvoir d’arrêt électronique;
RP : profondeur d’arrêt des ions;
La densité atomique dat est calculée de la manière suivante : dat = dat(Mo) × 0.4 +
dat(Si)× 0.6.
Nous avons représenté les points obtenus sur la courbe 4.23.
Cette courbe montre qu’il existe une énergie déposée minimum (entre environ
2 et 10 eV/atome) à partir de laquelle on commence à observer des effets sur
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Fig. 4.23 – Réduction de période calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction de l’énergie déposée par atome. Les points
en bleu correspondent à des courants d’implantation de 200 µA, les points en rose à des
courants d’implantation de 40 µA et les points en jaune à des courants d’implantation
inférieurs ou égaux à 7 µA.
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4.5.2 Etude de la réduction de période due à l’implantation io-
nique d’ions O+ à une énergie, une dose dans un système
multicouche Mo/Si.
Après avoir observé la réduction de période par RRX due à l’implantation d’ions O+,
nous allons l’étudier plus en détails.
En effet, la réduction de période observée sur les spectres spéculaires en RRX peut
avoir deux origines :
– elle peut être due à un tassement lié au bombardement ionique (ou densification);
– elle peut aussi être le fait d’un mélange Mo-Si, soit à l’intérieur des couches même,
soit uniquement aux interfaces.
Afin de comprendre les mécanismes mis en jeu, nous avons effectué plusieurs analyses
post-implantation :
– nous avons tout d’abord étudié plus en détails les effets possibles de l’élévation
de température sous irradiation, en distinguant plusieurs courants d’implan-
tation, afin d’évaluer si cela modifiait le résultat final. Nous avons ensuite
comparé ces résultats avec des recuits réalisés sur des multicouches;
– nous avons réalisé des analyses en diffraction des rayons X (grands angles)
(XRD) afin d’avoir des informations sur la structure et la composition de
la multicouche;
– nous avons ensuite vérifié par TEM et SIMS l’état et la structure de l’em-
pilement multicouche après implantation;
– nous avons effectué des analyses AFM sur des échantillons implantés à dif-
férentes doses, dans le but de savoir s’il y avait une dépendance entre la
rugosité de surface et la dose;
– enfin, nous avons effectué une mesure d’annihilation des positrons, qui est
une des seules techniques permettant de connaître le nombre de lacunes
dans la multicouche.
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1-Etude des effets de la température, lors de l’implantation, sur l’empilement
multicouche Mo/Si.
La figure 4.21 (partie 4.5.1) montre une réduction de période plus importante lorsque
la dose augmente. Cependant, il est à noter que les implantations à plus fortes doses
ont été effectuées à courant d’implantation plus élevé (voir tableau 4.13). Or on sait que
la température pendant l’implantation dépend de l’énergie d’implantation (ici, elle est
constante), du temps d’implantation et du courant utilisé. Des implantations réali-
sées à plus fort courant induisent donc de plus fortes températures.
Afin de décorréler les effets liés à la température seule et ceux dus à la diffusion sous
irradiation (due à l’augmentation de température inhérente à l’utilisation d’un courant
d’implantation plus fort), nous avons effectué des implantations à doses iden-
tiques mais à courant d’implantation différents : I = 200 µA dans un cas, et
I = 40 µA dans l’autre cas (voir tableau 4.14); et d’autre part, nous avons réalisé des
expériences de recuits thermiques uniquement.
Les résultats obtenus pour des doses identiques et des courants différents sont résumés
dans le tableau 4.14.
Ma106-2 Ma329-1 Ma109-4 Ma330-1
dose (ions/cm2) 1× 1015 1× 1015 1× 1015 1× 1015
courant (µA) 200 200 40 40
Réduction d (%) 12.8 13.7 10.6 6.9
Tab. 4.14 – Réduction de période mesurée pour différentes doses implantées, à différents
courants.
Ainsi, la courbe 4.21 fait apparaître une différence entre la réduction période rela-
tive à une implantation effectuée à un courant de 200 µA et celle effectuée à un
courant de 40 µA, à doses équivalentes.
De même les courbes de réduction de période en fonction du nombre de défauts
simulé et de l’énergie déposée par atome font apparaître elles-aussi une différence entre
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les points implantés à dose équivalente mais à courants d’implantation différents (voir
figures 4.22, 4.23).
Afin de décorréler les effets liés uniquement à une élévation de température et ceux
liés à la diffusion sous irradiation, nous avons effectué des recuits simples sur des multi-
couches.
Pour cela, nous avons mesuré l’élévation de température et le temps d’im-
plantation en fonction de la dose d’ions O+ implantés à 180 keV pour les
courants d’implantation I = 40 µA et I = 200 µA (voir figures 4.24, 4.25).
Ces mesures nous ont permis de connaître les cycles thermiques subis par les quatre
échantillons implantés auparavant (échantillons Ma106-1, Ma109-4, Ma109-3 et Ma455-
3-2), et nous avons réalisé ces recuits, dans les mêmes conditions de vide, sur des multi-
couches non implantées.
Le tableau 4.15 présente les caractéristiques des échantillons implantés :
échantillon implanté Dose température atteinte (◦C) réduction d (%)
ions/cm2 après implantation
Ma106-1 5× 1015 250 15.7
Ma455-3-2 5× 1015 180 12.7
Ma109-4 1× 1015 130 10.6
Ma109-3 5× 1014 80 7
Tab. 4.15 – Caractéristiques des échantillons dont on va reproduire l’élévation de tempé-
rature pendant l’implantation.
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180 keV, 40 µA
Fig. 4.24 – Elévation de température et temps d’implantation en fonction de la dose






































Fig. 4.25 – Elevation de température et temps d’implantation en fonction de la dose
d’ions O+ implantés à 180 keV, courant d’implantation 200µA.
Après avoir réalisé ces cycles thermiques sur 4 échantillons, sous vide, nous avons
ensuite caractérisé les échantillons en RRX.
Les résultats obtenus sont consignés dans le tableau 4.16.
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Echantillon d avant d après T maximale Réduction d (%)
recuit recuit (Å) recuit (Å) atteinte(◦C) après recuit
Ma315b 67 65 250 3
Ma112-3 68.1 67.8 180 0.5
Ma112-1 68.1 67.6 130 0.7
Ma112-2 68.1 67.9 80 0.3
Tab. 4.16 – Résultats obtenus en RRX en incidence rasante après recuits effectués sur
des multicouches.
A la lecture de ces tableaux, il apparaît clairement que les réductions de
période induites par le recuit seul sont beaucoup plus faibles que celles in-
duites par l’implantation, bien que la température soit la même.

































Fig. 4.26 – Réduction de période calculée à partir des résultats obtenus en RRX, en
fonction de la température. Les points en noir correspondent à des echantillons qui n’ont
pas subi d’implantation mais simplement un recuit.
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Cette courbe montre que la réduction de période devient plus importante
au-delà d’une température T = 180◦C, cependant, elle reste faible (de 1 à 3%)
comparée à celle induite par l’implantation (de 7 à 16%). On peut donc dores
et déjà affirmer que l’augmentation de température n’est pas responsable en
majeure partie de la réduction de période.
Il apparaît donc un phénomène lié à l’élévation de température pendant l’implanta-
tion, et afin de nous affranchir des effets de la température, nous avons choisi d’effectuer
tous nos essais d’implantation par la suite à courant d’implantation inférieur
ou égal à 40 µA.
Afin de savoir quels changements de structure sont induits par ces deux traitements
(recuit et implantation), nous avons effectué des analyses en diffraction des RX (XRD)
sur un échantillon avant et après recuit et un échantillon avant et après implantation.
Les résultats présentés figure 4.27, pour l’échantillon Ma315b (recuit à 250◦C pen-
dant 6 minutes) montrent des spectres avant et après recuit similaires : il n’y a pas
de recristallisation à cette température (ce qui signifie que si l’on observe une re-



















Fig. 4.27 – Spectres obtenus en XRD pour l’échantillon Ma315 avant et après recuit. Pic
0 : fin du pic du substrat Si(111).
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D’autre part, on observe après recuit un décalage du pic de Mo vers les angles
2θ plus grands : cela peut être dû à une relaxation des couches de Mo. En effet,
il semblerait que la multicouche soit globalement en compression [80], avec le
Mo en tension et le Si en compression. Lorsque le Mo est en tension, son paramètre
de maille augmente donc l’angle θ diminue (ce qui est le cas avant recuit). Lorsque le Mo
se relaxe, son paramètre de maille diminue et donc l’angle θ augmente (c’est le cas après
recuit). Des mesures de contraintes, qui font l’objet de la thèse de Vladimir Vidal, pour-
ront certainement nous donner de plus amples informations. Toutefois, ces résultats
sont à même d’expliquer la réduction de période observée sur les échantillons
recuits (voir figure 4.26) et vont dans le sens des observations de Mirkarimi et
al. [80] qui observent une réduction de contrainte de 100% lors d’un recuit
effectué à 275◦C sur une multicouche Mo/Si, qui provoque une chute de la
réflectivité EUV de 3.5%.
Nous avons ensuite effectué des analyses en XRD avant-après implantation pour
l’échantillon Ma106-1 implanté à 180 keV, dose = 5 × 1015 ions/cm2. La référence
avant implantation est le Ma315b (ces deux échantillons provenant du même lot de dépôt,
leurs caractéristiques avant traitement sont identiques).
Les résultats présentés figure 4.28 et tableau 4.17 montrent que l’implantation favo-
rise la formation de siliciures Mo5Si3 et MoSi2 ainsi que d’oxydes MoO2 et/ou
MoO3. Il apparaît donc de manière certaine que des composés ont été formés lors
de l’implantation, et que des zones nano-cristallines sont apparues.
Ces effets n’étant pas observables sur les échantillons ayant subi simplement un recuit,
on peut les attribuer à l’irradiation : cette cristallisation due au bombardement io-
nique peut induire une densification (et donc une réduction de période).
Par ailleurs, ces observations vont dans le sens des conclusions énumérées dans le cha-
pitre 1 (paragraphe 1.3.2 "La microstructure et les rugosités") [38–40].
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Fig. 4.28 – Spectres XRD obtenus pour l’échantillon Ma315 avant recuit et l’échantillon
Ma106-1 après implantation.




4’ Mo(110)(reste des couches de Mo)




14 Mo(220)(reste des couches deMo) et/ou Si(422)
et/ou Mo5Si3 (404) et (831)
Tab. 4.17 – Identification des pics obtenus en XRD pour l’échantillon Ma106 après im-
plantation. Les pics sont désignés sur la figure 4.28.
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2-Etude de la structure de l’empilement multicouche Mo/Si, après implanta-
tion, par TEM et SIMS.
Dans le but de connaître les effets de l’implantation sur l’empilement multicouche et
de comparer les résultats obtenus en RRX avec d’autres analyses, nous avons caractérisé
le même échantillon avant et après implantation en microscopie Electronique à Trans-
mission et en Spectroscopie de masse des ions secondaires. L’échantillon que nous avons
choisi pour cette étude est leMa106-1, implanté en ions O+ à 180 keV, à une dose
de 5 × 1015 ions/cm2 (soit 3 × 1023 défauts/cm3) . Nous avons volontairement choisi
un échantillon dont la réduction de période mesurée par RRX en incidence rasante est
importante (15.7%), afin de s’assurer que les effets de l’implantation soient observables.
2-1-Analyses TEM.
Nous avons fait analyser l’échantillon Ma106-1 en microscopie TEM au CP2M, Faculté
des Sciences de Saint-Jérôme à Marseille, sur un JEOL JEM 2010F URP22.
Les lames minces ont été préparées à partir d’un échantillon de 3 pouces, d’épais-
seur 500 µm, par amincissement au FIB. Cet amincissement est réalisé par attaque avec
des ions Ga+ (d’énergie 30 kV, avec un courant de 300 pA à 35 pA) après dépôt d’une
couche protectrice de Platine. Il est ainsi possible de réaliser quelques lames de dimen-
sions moyennes 15 µm× 3 µm× 900 Å.
L’échantillon analysé est un empilement multicouche Mo/Si sur substrat de Si, qui a
été implanté en O+, à 180 keV, dose = 5× 1015 ions/cm2. Les paramètres issus de la
caractérisation avant et après implantation en RRX sont répertoriés dans le tableau 4.18.
Cet échantillon a été analysé à trois reprises, c’est-à-dire qu’il y a eu trois passages
successifs sur 3 lames différentes issues du même échantillon. Les comparaisons avant-
après implantation ont été effectuées avec un échantillon Mo/Si sur substrat de Si issu du
même lot de dépôt, dont les analyses TEM ont été réalisées dans les mêmes conditions.
La figure 4.29 montre un négatif pris sur l’ensemble de la lame pour un échantillon
non implanté et un échantillon implanté.
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Avant implantation Après implantation
période(Å) 68.2 57.5
substrat Si Si
Rugosité du substrat (Å) 2.8 2.8
épaisseur couche Si (Å) 40.6 29.9
rugosité couche Si (Å) 2.2 16
épaisseur couche Mo (Å) 27.6 27.6
rugosité couche Mo (Å) 3.5 10
réduction de d (%) 15.7
Tab. 4.18 – Caractéristiques de l’échantillon Ma 106-1, implanté en O+, 180 keV, dose =
5× 1015ions/cm2, avant et après implantation, obtenues en RRX.
Fig. 4.29 – Images TEM d’un échantillon non implanté (A/) et de l’échantillon Ma106
(B/), implanté en O+, 180 keV, dose = 5× 1015ions/cm2.Négatifs pris sur l’ensemble de
la lame.
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Fig. 4.30 – Image TEM de l’échantillon Ma106, implanté en O+, 180 keV, dose =
5× 1015ions/cm2.





Fig. 4.31 – Image TEM de l’échantillon Ma106, substrat vers le bas. L’épaisseur des
couches Si est plus réduite que celles des couches Mo.
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La figure 4.31, prise à plus fort grossissement, montre que l’épaisseur des couches Si
semble plus réduite que celles des couches de Mo.
Ce résultat est en accord avec les simulations réalisées en RRX (voir tableau 4.18),
ainsi qu’avec les conclusions émises lors de l’étude des couches épaisses de Si et de Mo. Il
est par ailleurs confirmé par les observations décrites dans différentes publications (voir
discussion partie 4.6).
Les images 4.32 ont été prises l’une près du substrat (A/) et l’autre près de la surface
(B/) : on voit clairement que l’endommagement de la multicouche est identique sur les
deux zones. Bien que le profil de défauts simulé à cette énergie ne soit pas tout à fait
plat, les effets liés à l’implantation laissent penser que les défauts sont homogènes sur
tout l’empilement.
Fig. 4.32 – Images TEM de l’échantillon Ma106, substrat vers le bas. A/ : zone de
grossissement proche du substrat. B/ : zone de grossissement proche de la surface.
Enfin, les figures 4.33 montrent des agrandissements des tâches noires décelées sur
l’image 4.30 : ces taches semblent être des zones nano-cristallines, s’étalant sur 3 à 8
couches.
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Fig. 4.33 – Images TEM de l’échantillon Ma106, substrat vers le bas. A/ : agrandissement
d’une zone centrée sur une "tache noire", échelle 10 nm. B/ : agrandissement d’une zone
centrée sur une "tache noire", échelle 3 nm.
Les analyses TEM n’ont pas permis d’identifier clairement ces zones, cependant les
analyses en XRD du même échantillon nous montrent qu’il s’agit de siliciures ou d’oxydes
de Mo (voir partie 4.5.2, paragraphe 1 ("étude des effets de la température...")).
Enfin, différentes mesures de la période de la multicouche ont été réalisées.
Ces mesures donnent une période d = 5.5nm ± 0.6nm. Ce résultat est en bon
accord avec la mesure de la période obtenue par RRX (d = 5.7nm, soit une
réduction de période de 15.7%).
Les premières constatations sont donc les suivantes :
– la multicouche, bien que très endommagée, est toujours présente;
– l’épaisseur des couches de Si semblent avoir plus diminué que celle des
couches de Mo;
– la "destruction" de la multicouche (i.e. les dommages créés dans la mul-
ticouche) apparaît homogène : la surface de la multicouche ne semble pas
plus endommagée que la partie proche du substrat;
– certaines zones formant des "tâches" noires, étalées sur plusieurs couches,
apparaissent. Elles sont de plus réparties de manière homogène dans tout
l’empilement multicouche.
Des analyses EDX (microanalyse par spectrométrie à dispersion d’énergie) et EELS
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(spectroscopie de pertes d’énergie des électrons) ont été effectuées sur le même échantillon
dans le but d’avoir des informations complémentaires sur la composition chimique des
couches, notamment dans le but de savoir si la multicouche contient une proportion plus
importante d’oxygène après implantation.
Les analyses EDX ne sont que peu fiables du fait de la résolution peu adaptée
aux épaisseurs de notre multicouche (résolution latérale : 5 µm et verticale : environ
5 µm, nota : la résolution verticale dépend fortement de la nature du matériau sondé).
Toutefois, en comparant les valeurs obtenues sur une multicouche avant implantation et
une multicouche après implantation, il apparaît que la quantité d’ions O+ décelée
est approximativement la même : il y a 1.3% d’ions O+ en plus, après im-
plantation. Cela tend à confirmer que les ions O+ ne se sont pas arrêtés dans
l’empilement.
Lors des analyses EELS, nous nous sommes concentrés sur la détection de l’Oxygène
avec une comparaison globale entre la multicouche dans son ensemble et la partie du
substrat proche de la multicouche.
Cependant, la résolution de l’appareil est d’environ 1 eV en spectroscopie, sa résolu-
tion latérale est de 1 nm , et son seuil de détection est de 1% (nota : cette valeur dépend
fortement de la nature du matériau sondé ainsi que de la nature et l’épaisseur du matériau
dans lequel il se trouve). Ainsi, les incertitudes de mesures sur les analyses EELS, pour
nos échantillons, ne sont pas concluantes.
2-2-Analyses SIMS.
Les analyses de l’échantillon Ma106-1 en SIMS ont été effectuées à l’INSA de Toulouse.
Le but de ces analyses était de corroborer les informations obtenues en microscopie
TEM sur la structure de l’empilement multicouche. Nous avons donc fait analyser des
échantillons non implantés (issus du même lot de dépôt) et l’échantillon Ma106-1, im-
planté en O+ à 180 keV, dose = 5 × 1015 ions/cm2 (soit 3 × 1023 défauts/cm3), afin
de comparer les profils SIMS des atomes de Si et Mo.
Les figures 23 et 24, en annexe D, montrent les profils obtenus pour un échantillon non
implanté et l’échantillon implanté. Cependant, les conditions d’analyse (analyses en ions
Cs+) et la résolution de l’appareil de mesure n’ont pas permis d’apporter des éléments
nouveaux quant aux conclusions amenées par les analyses TEM. On note toutefois
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que la structure globale de l’empilement est conservée bien que très endom-
magée, et que le profil d’oxygène dans l’empilement n’est pas supérieur après
implantation (voir figures en annexe D 23 et 24).
3-Etude des effets de l’implantation ionique, dans l’empilement multicouche
Mo/Si, par AFM.
Les mesures effectuées en RRX nous ont permis à chaque fois de mesurer globalement
la rugosité de l’empilement après implantation : on sait donc que celle-ci augmente en
fonction de la dose, sans cependant connaître la relation précise qui existe entre les dé-
fauts créés par l’implantation et la rugosité de surface.
Afin d’étudier les effets de l’implantation sur cette rugosité en surface, nous avons
mesuré trois échantillons implantés à la même énergie (180 keV) mais à doses
et courants d’implantation différents. En effet, on sait maintenant que les défauts
créés par l’implantation sont totalement liés à la dose d’ions implantés.
Les caractéristiques des échantillons sont répertoriées dans le tableau 4.19 suivant :
Echantillon Energie(keV) Dose(ions/cm2) nombre de Courant (µA)
défauts/cm3
Ma330-2 180 1× 1013 5× 1020 7
Ma330-1 180 1× 1015 5× 1022 40
Ma106-2 180 1× 1015 5× 1022 200
Tab. 4.19 – Caractéristiques des implantations effectuées sur les 3 échantillons analysés
en microscopie AFM/EFM.
Le but de ces essais est de comparer les effets de la dose et du courant sur la rugosité
de surface (mesurée en AFM). Pour ce faire, nous comparerons les échantillons Ma330-2
et Ma330-1, tous deux implantés à courant "faible", même énergie mais à deux doses
différentes.
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Ensuite nous étudierons les effets du courant d’implantation sur la rugosité de sur-
face : pour ce faire, nous comparerons les échantillons Ma330-1 et Ma106-2, tous deux
implantés à même énergie, même dose, mais à deux courants d’implantation différents.
Les images obtenues sont présentées pour une fenêtre d’acquisition de 3.5µm2 en 3
dimensions pour chacun des échantillons.
Fig. 4.34 – Image AFM de l’échantillon Ma330-2, implanté en O+, 180 keV, 1 ×
1013ions/cm2, 7µA. La rugosité est de : σrms = 0.13 nm± 0.02 nm.
Fig. 4.35 – Image AFM de l’échantillon Ma330-1, implanté en O+, 180 keV, 1 ×
1015ions/cm2, 40µA. La rugosité est de : σrms = 0.16 nm± 0.02 nm.
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Fig. 4.36 – Image AFM de l’échantillon Ma106-2, implanté en O+, 180 keV, 1 ×
1015ions/cm2, 200µA. La rugosité est de : σrms = 0.31 nm± 0.02 nm.
Les valeurs des rugosités rms mesurées sur le même champ d’images (3.5 µm2) sont
données dans le tableau 4.20 :
Echantillon Energie) Dose Courant σ rms avant σ rms après
(keV) (ions/cm2) (µA) implantation (nm) implantation (nm)
Ma330-2 180 1× 1013 7 0.07± 0.02 0.13± 0.02
Ma330-1 180 1× 1015 40 0.07± 0.02 0.16± 0.02
Ma106-2 180 1× 1015 200 0.07± 0.02 0.31± 0.02
Tab. 4.20 – Caractéristiques des implantations effectuées sur les 3 échantillons analysés
en microscopie AFM/EFM et valeurs des rugosités rms mesurées pour chaque échantillon
et pour deux champs d’images différents.
Il apparaît au vu de ces résultats que la rugosité augmente peu avec la dose
d’ions implantés. Par contre, la rugosité à dose égale, augmente lorsque le cou-
rant d’implantation est plus important. Ce résultat va dans le sens d’un en-
dommagement plus important lors d’implantations effectuées à courant plus
fort (observé dans le partie 4.5.2, paragraphe 1), dû à l’élévation de tempé-
rature qui induit une diffusion sous irradiation, qui vient s’ajouter aux effets
du bombardement ionique seul.
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4-Etude des effets de l’implantation ionique, dans l’empilement multicouche
Mo/Si, par annihilation des positrons.
Nous avons donc effectué dans les paragraphes précédents plusieurs analyses et carac-
térisations qui nous ont permis de connaître les effets de l’implantation d’ions O+ sur
l’empilement multicouche Mo/Si.
Au vu de tous ces résultats, il existe une dépendance certaine à la dose d’ions
implantés. Il apparaît de manière sûre que la dose d’ions implantés se réper-
cute sur le nombre de défauts créés dans l’empilement, ce qui explique qu’elle
se manifeste par un endommagement différent à chaque fois.
Les défauts ayant été définis comme étant les lacunes et les interstitiels créés par les
collisions ioniques (paires de Frenkel), nous avons fait analyser certains de nos échan-
tillons par la technique d’annihilation des positrons, technique permettant de remonter
au nombre de lacunes dans un matériau (voir chapitre 2, partie 2.4.3).
L’objectif de ces essais est bien évidemment de vérifier le lien entre la dose d’ions
implantés et le nombre de défauts créés dans l’empilement.
Nous avons fait analyser ces échantillons par le laboratoire Leptons+, qui est une
cellule DGA/CNRS.
Les résultats sont présentés sur la figure 4.37. Le paramètre "S" correspond à l’aire
(nombre d’événements collectés) dans une fenêtre arbitraire d’énergie centrée sur le som-
met du pic à 511 keV et normalisée par rapport à l’aire totale de ce pic.
Dans une première approche, où l’on considère un seul type de défaut piégeant les
positrons, une variation de "S" est proportionnelle à une variation de concentration de
ces défauts.
La mesure du paramètre "S" s’est faite en fonction de l’énergie incidente, précise à
quelques eV près. Cependant, pour une énergie donnée, la distribution des positrons ar-
rêtés dépend de la densité du matériau. Pour cette analyse, la densité utilisée est une
densité moyenne de 6 g/cm3 puisque les couches individuelles ne sont pas visibles. La
figure 4.38 donne un aperçu de la dispersion en épaisseur due aux fluctuations ("strag-
gling") de la particule incidente.
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Fig. 4.37 – Résultats obtenus en annihilation des positrons pour 4 échantillons. 1 et 1bis :
non implantés; 3 : implanté en O+, 180 keV, dose = 1 × 1015ions/cm2; 4 : implanté en
O+, 180 keV, dose = 5× 1015ions/cm2.
Fig. 4.38 – Distribution des positrons susceptibles d’être piégés, en fonction de la pro-
fondeur moyenne de pénétration dans le matériau et de leur énergie d’implantation.
Comme pour le SIMS et le RBS, l’interprétation des résultats, est délicate :
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cet outil de mesure n’est pas adapté en terme de résolution à notre empile-
ment multicouche. Les résultats font apparaître que l’implantation provoque
une diminution du paramètre "S". Cette variation négative du niveau moyen
de S dans la multicouche s’accroît avec la dose mais pas de manière propor-
tionnelle.
Sachant que le type de défaut considéré lors de cette analyse est la lacune, cela si-
gnifierait que l’implantation provoque une diminution du nombre de lacunes
dans le matériau, diminution d’autant plus importante que la dose augmente.
Cette observation est contraire à ce que l’on observe couramment lors
d’implantation réalisées sur des matériaux massifs, toutefois dans notre cas, il
s’agit de couches déposées contenant de nombreux défauts (amorphes). Ainsi
cela signifierait que par effet de collisions, l’implantation semble guérir ces
défauts pour retourner vers une couche plus dense et mieux ordonnée.
Cette explication va dans le sens d’une densification du matériau due à l’implan-
tation, ainsi que de l’observation de zones nano-cristallines formées après implantation.
4.6 Implantation d’ions O+ avec un profil dissymétrique
de défauts.
Après avoir étudié les effets de l’implantation d’ions O+ à 180 keV, une dose d’im-
plantation (allant de 1× 1013ions/cm2 à 1× 1016ions/cm2), et après avoir montré que
nous pouvions contrôler la réduction de période et de réflectivité en fonction de la dose
et de l’énergie, nous avons mis en évidence les phénomènes mis en jeu lors de l’irradiation
de l’empilement.
Nous allons maintenant étudier les effets de l’implantation lorsque le profil de dé-
fauts créés est dissymétrique, c’est-à-dire lorsqu’une partie de l’empilement
est plus affectée que l’autre par les défauts créés lors du bombardement io-
nique.
L’objectif de cette étude est de savoir si les effets d’une implantation dissymétrique
sont différents de ceux d’une implantation homogène et ce en comparant les résultats
obtenus en RRX en incidence rasante et en TEM. Cet effet sera exploitable lors de la
réalisation d’optiques diffractives (chapitre 5).
148
4.6. Implantation d’ions O+ avec un profil dissymétrique de défauts.
4.6.1 Profil dissymétrique réalisé avec deux énergies, une dose.
1-Simulations du profil de défauts crées par l’implantation.
Nous avons donc effectué des simulations en choisissant volontairement des niveaux de
défauts bien différents.
Les implantations nécessaires pour réaliser ce profil de défauts sont les suivantes :
– E = 300 keV,dose = 1× 1015 ions/cm2;
– E = 80 keV, dose = 1× 1015 ions/cm2.

































Fig. 4.39 – Profil de défauts simulé des ions O+ implantés à 2 énergies, 1 dose dans une
multicouche Mo/Si en fonction de la profondeur.
On remarque que le niveau de défauts dans la première partie de l’empilement est de
8 × 1022 défauts/cm3 (ce qui induit une réduction de période théorique d’environ 13%
(voir courbe 4.50)). Dans la deuxième moitié de l’empilement, le niveau de défauts est de
4× 1022 défauts/cm3 (ce qui induit une réduction de période théorique entre 6 et 8%.).
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2-Résultats expérimentaux.
2-1-Etude des effets de l’implantation par RRX.
Les résultats obtenus pour l’échantillon implanté à 2 énergies, une dose sont consi-
gnés dans le tableau 4.21. La figure 4.40 montre la comparaison entre les spectres obtenus
en RRX pour cet échantillon Ma331-1 avant et après implantation.
Avant implantation Après implantation Après implantation
1er pic 2ème pic
épaisseur Mo (Å) 29.4 29.0 29.0
rugosité Mo (Å) 3 3 3
épaisseur Si (Å) 43.3 39.7 36.7
rugosité Si (Å) 2.2 2.2 2.2
période totale (Å) 72.7 68.7 65.7
réduction de d(%) 5.5 9.6
Tab. 4.21 – Caractéristiques avant/après implantation issues des simulations des courbes
RRX en incidence rasante dans la direction spéculaire pour l’échantillon implanté à deux
énergies, une dose.
Les spectres obtenus en RRX montrent un décalage des pics de Bragg vers
les grands angles, ce qui correspond lors des simulations en RRX à une réduc-
tion de période. Cependant, il apparaît un dédoublement des pics de Bragg
dès le premier pic, qui s’accentue à mesure que l’angle d’incidence augmente.
Cet effet n’avait pas été mis en évidence lors d’implantations simple énergie, ni lors d’im-
plantations doubles énergies, il est dû à la dissymétrie du profil de défaut.
Nous avons donc à chaque fois évalué deux réductions de période diffé-
rentes, chacune correspondant aux ajustements effectués sur chacun des pics
de Bragg de la courbe obtenue en RRX (voir figure 4.40 où sont présentées la courbe
spéculaire après implantation et les ajustements correspondant aux deux pics).
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Fig. 4.40 – Courbe obtenue en RRX sur l’échantillon implanté en O+, à E = 300keV ,
dose = 1×1015ions/cm2 et E = 80keV , dose = 1×1015ions/cm2. On voit apparaître deux
structures. En noir : courbe expérimentale. En rouge : ajustement réalisé sur le deuxième
pic (réduction de période de 9.6%). En bleu : ajustement réalisé sur le premier pic (ré-
duction de période de 5.5%).
Il apparaît donc qu’une dissymétrie du profil de défauts créés par l’implan-
tation entraîne une dissymétrie dans la réduction de période.
Par ailleurs, on remarque que l’ajustement en rouge correspond aux couches de sur-
face (pour les plus petits angles, on sonde plus les couches de surface de l’échantillon),
or c’est cet ajustement qui est le plus décalé lorsque l’on augmente l’angle d’incidence, il
correspond donc à la réduction de période la plus importante. Cela va dans le sens des
simulations puisque la zone où il y a le plus de défauts est la partie de l’empilement la
plus proche de la surface.
De plus, on remarque que les valeurs de réduction de période obtenues par
RRX sont comparables aux prévisions : on obtient 9.86% dans la première moitié
de l’empilement au lieu de 13% en prévision, et 5.5% dans la deuxième moitié de l’empi-
lement au lieu de 6-8% en prévision.
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2-2-Etude des effets de l’implantation par TEM.
L’analyse de l’échantillon implanté à deux énergies, une dose en Microscopie Electro-
nique à Transmission, a été réalisée au CEMES, à Toulouse.






Fig. 4.41 – Image TEM de l’échantillon Ma331-1, implanté en O+, à E = 300keV ,dose =
1 × 1015ions/cm2 et E = 80keV , même dose. Les couches de Mo sont plus foncées que
les couches de Si.
– les zones nommées C et D, proches de la surface, où les couches de Si
(en plus clair) sont plus fines que dans les zones A et B;
– les zones nommées A et B, proches du substrat, on note que la structure
des couches est différente de celle des couches des zones C et D.
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Fig. 4.42 – Zoom sur les zones proches de la surface.




Fig. 4.43 – Zoom sur les zones proches du substrat.
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Les figures 4.42 et 4.43 montrent bien deux structures différentes : dans la zone C-
D, l’empilement est plus détruit que dans la zone A-B, et bien qu’il conserve
une certaine périodicité, le mélange entre les couches de Si et de Mo est plus
important. On voit de plus que les épaisseurs des couches sont bien différentes :
– zone C-D : on mesure une période d = 6.5nm± 0.25nm;
– zone A-B : on mesure une période d = 7.25nm± 0.25nm.
Ces valeurs sont en bon accord avec les valeurs obtenues en RRX :
– zone proche de la surface : d = 6.57nm± 0.05nm
– zone proche du substrat : d = 6.87nm± 0.05nm
Les résultats des analyses TEM confirment ceux des analyses par RRX : l’implanta-
tion dissymétrique a généré des effets dissymétriques au sein de l’empilement.
En effet, la zone proche de la surface, zone où le nombre de défauts simulé
est le plus important (voir figure 4.39), est plus endommagée que la zone
proche du substrat : sa période est plus réduite et la structure des couches
semble plus modifiée.
Nous avons créé, par implantation d’ions un profil de défauts simulé dis-
symétrique, entraînant une double structure au sein de l’empilement.
Cet effet présente un intérêt dans la mesure où il permet d’obtenir un empilement avec
deux périodes différentes. Nous l’utiliserons par la suite lors de la réalisation d’optiques
diffractives (voir chapitre 5).
4.6.2 Profil dissymétrique réalisé avec deux énergies, deux doses.
1-Simulations du profil de défauts crées par l’implantation.
Les implantations nécessaires pour réaliser ce profil de défauts sont les suivantes :
– E = 300 keV,dose = 3× 1014 ions/cm2;
– E = 70 keV, dose = 6.7× 1014 ions/cm2.
Le profil de défauts est présenté figure 4.44.
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Fig. 4.44 – Profil de défauts simulé des ions O+ implantés à 2 énergies, 2 doses dans
une multicouche Mo/Si en fonction de la profondeur.
On remarque que le niveau de défauts dans la première partie de l’empilement est
de 5 × 1022 défauts/cm3 (ce qui induit une réduction de période théorique d’environ
10%(voir courbe 4.50)). Dans la deuxième moitié de l’empilement, le niveau de défauts
est de 1× 1022 défauts/cm3 (ce qui induit une réduction de période théorique d’environ
4%).
2-Résultats obtenus par RRX.
Les résultats obtenus pour l’échantillon implanté à deux énergies, deux doses sont
présentés dans le tableau 4.22. Les figures 4.45 et 4.46 sont les spectres obtenus en RRX
pour cet échantillon.
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Avant implantation Après implantation Après implantation
1er pic 2ème pic
épaisseur Mo (Å) 28.5 28.2 28.0
rugosité Mo (Å) 3 7 7
épaisseur Si (Å) 40.2 38.0 34.0
rugosité Si (Å) 2 3 3
période totale (Å) 68.7 66.2 62.0
réduction de d(%) 3.6 9.8
Tab. 4.22 – Caractéristiques avant/après implantation issues des simulations des courbes
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Fig. 4.45 – Comparaison des courbes obtenues par RRX sur l’échantillon Ma455-3-1
avant et après implantation (O+, E = 300keV ,dose = 3× 1014ions/cm2 et E = 70keV ,
dose = 6.7 × 1014ions/cm2). Plusieurs structures sont visibles. En rouge : courbe avant
implantation. En bleu : courbe après implantation.
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Fig. 4.46 – Courbe obtenue en RRX sur l’échantillon implanté en O+, à E = 300keV ,
dose = 3 × 1014ions/cm2 et E = 70keV , dose = 6.7 × 1014ions/cm2. En noir : courbe
expérimentale. En rouge : ajustement réalisé sur le deuxième pic (réduction de période de
9.8%). En bleu : ajustement réalisé sur le premier pic (réduction de période de 3.6%).
De la même manière que pour l’implantation créant un profil dissymétrique de défauts
avec deux énergies, une dose, il apparaît un dédoublement des pics de Bragg dès
le premier pic, qui s’accentue à mesure que l’angle d’incidence augmente, il
est dû à la dissymétrie du profil de défaut.
Nous avons donc évalué deux réductions de période différentes, chacune
correspondant aux ajustements effectués sur chacun des pics de Bragg de la
courbe obtenue en RRX (voir figure 4.46 où sont présentées la courbe spéculaire après
implantation et les ajustements correspondant aux deux pics).
Une dissymétrie du profil de défauts créés par l’implantation entraîne une
dissymétrie dans la réduction de période.
De plus, on remarque que les valeurs de réduction de période obtenues par
RRX sont voisines des prévisions : on obtient 9.8% dans la première moitié de l’em-
pilement au lieu de 10% en prévision, et 3.6% dans la deuxième moitié de l’empilement
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au lieu de 4% en prévision.
4.6.3 Etude de la réalisation d’une double structure par dépôt.
Parallèlement à cette étude réalisée par implantation ionique, nous avons effectué des
dépôts de multicouches Mo/Si, en faisant varier les conditions de dépôt, ce qui a induit
un changement de structure des couches. Nous avons caractérisé ces échantillons en RRX
et TEM.
De la même manière que lors d’implantation d’ions O+ selon un profil dissymétrique
de défauts, nous avons observé une double structure au sein du même empilement lorsque
nous avons déposé la multicouche à température ambiante (T = 30◦C).
2-Résultats obtenus par RRX.
Les caractéristiques de l’échantillon déposé sont présentées dans le tableau 4.23.
1er pic 2ème pic
épaisseur Mo (Å) 29.5 27.3
rugosité Mo (Å) 3 3
épaisseur Si (Å) 39 39
rugosité Si (Å) 2.2 2.2
période totale (Å) 68.5 66.3
Tab. 4.23 – Caractéristiques issues des simulations des courbes RRX en incidence rasante
dans la direction spéculaire pour l’échantillon Ma339.
La figure 4.47 montre la courbe obtenue en RRX pour cet échantillon.
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Fig. 4.47 – Courbe obtenue en RRX sur l’échantillon Ma339. En noir : courbe expéri-
mentale. En rouge : ajustement réalisé sur le deuxième pic. En bleu : ajustement réalisé
sur le premier pic.
Il apparaît un dédoublement des pics de Bragg dès le deuxième pic, qui s’accentue à
mesure que l’angle d’incidence augmente. Nous avons donc mesuré deux périodes
différentes, chacune correspondant aux ajustements effectués sur chacun des
pics de Bragg de la courbe obtenue en RRX (voir figure 4.47 où est présentée la
courbe spéculaire de l’échantillon Ma339 et les ajustements correspondant aux deux pics).
Ce dédoublement de pic reflète la double structure de la couche de Mo au sein du
même empilement : structure amorphe pour la partie proche du substrat, structure cris-
talline pour la partie proche de la surface.
2-Résultats obtenus par TEM.
Nous avons fait analyser ces échantillons en TEM. La figure 4.48 montre une image
globale de l’empilement et la figure 4.49 un grossissement sur deux zones de l’empilement.
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Fig. 4.49 – Images TEM obtenues sur deux zones de l’échantillon Ma339.
On voit nettement sur la figure 4.48 deux zones au sein de l’empilement qui corres-
pondent aux deux périodes mesurées.
Sur les figures 4.49, on distingue les couches de Mo de structure cristalline et de struc-
ture amorphe.
Cet effet est comparable à celui observé lors d’implantation d’ions O+ selon un profil
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dissymétrique de défauts, il est dû à un changement de structure au sein de l’empilement
(structure amorphe à cristalline) et va dans le sens de l’apparition de zones nanocrital-
lines lors de l’implantation, induisant une réduction de période.
4.7 Synthèse des résultats et discussion.
Au terme de cette étude, nous avons représenté l’ensemble des travaux effectués sur
les mêmes courbes :
– l’implantation d’ions O+, à une énergie (180 keV), plusieurs doses, en
distinguant différents courants d’implantation;
– l’implantation d’ions O+, avec un profil simulé plat de défauts que nous
avons fait varier;
– l’implantation d’ions Ar+, à une énergie : 360 keV, 3 doses.
Dans un premier temps, nous avons représenté les réductions de périodes pour
ces trois cas en fonction :
– de la concentration de défauts créés par l’implantation;
– de l’énergie déposée, calculée en eV par atome.
Dans un deuxième temps, et dans le but de vérifier les conséquences de la création
de défauts sur la réduction de réflectivité, nous avons estimé la valeur de la réduction
de la réflectivité en mesurant celle-ci sur le premier pic de Bragg sur nos courbes de
réflectivité spéculaire en RRX (pour λ = 1.54 Å). Notons qu’il est très difficile d’estimer
la valeur de la réduction de réflectivité à λ = 1.54 Å pour des multicouches devant être
utilisées à λ = 13.5 nm. Nous avons toutefois représenté également la réduction
de réflectivité pour chacune des trois études en fonction :
– de la concentration de défauts créés par l’implantation;
– de l’énergie déposée, calculée en eV par atome.
Les courbes obtenues en fonction de la concentration de défauts simulée sont les
suivantes :
– figure 4.50 : représente la réduction de période en fonction du nombre de défauts
simulé pour chacune des études effectuées;
– figure 4.51 : représente la réduction de réflectivité approximée en fonction du nombre
de défauts simulé pour chacune des études effectuées.
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Fig. 4.50 – Réduction de période déduite à partir des résultats obtenus en RRX, en fonc-
tion du nombre de défauts simulés pour des implantations en O+ simple énergie, différents
courants d’implantation (points bleus, roses et oranges), des implantations en O+ doubles
énergies, avec un profil plat de défauts (points rouges et noirs) et des implantations en
Ar+ (points marrons).
Ces courbes montrent une évolution similaire pour la réduction de période
et pour la réduction de réflectivité : il existe un seuil à partir d’une concen-
tration de défauts simulée autour de 1 × 1022 défauts/cm3 en dessous duquel
la réduction de période est inférieure à environ 5% et la réduction de réflec-
tivité est inférieure à environ 20%. Puis ces valeurs augmentent progressivement
jusqu’à une réduction de période d’environ 17% et une réduction de réflecti-
vité correspondante approximée à environ 59%. Au-delà de cette limite de 1×1024
défauts/cm3, la multicouche est quasiment détruite et sa réflectivité quasiment nulle.
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Fig. 4.51 – Réduction de réflectivité approximée à partir des résultats obtenus en RRX,
en fonction du nombre de défauts simulé pour des implantations en O+ simple énergie,
différents courants d’implantation (points bleus, roses et oranges), des implantations en
O+ doubles énergies, avec un profil plat de défauts (points rouges et noirs) et des implan-
tations en Ar+ (points marrons).
Nous avons donc montré la possibilité de contrôler la réduction de période,
et par là-même la réduction de réflectivité : il est ainsi possible d’endommager
la multicouche par implantation sans en détruire complètement la réflectivité,
en contrôlant la concentration de défauts créés lors des collisions ioniques in-
duites par implantation.
Les courbes obtenues en fonction de l’énergie déposée par atome calculée sont les
suivantes :
– figure 4.52 : représente la réduction de période en fonction de l’énergie déposée par
atome calculée pour chacune des études effectuées (voir le calcul partie 4.5.1).
– figure 4.53 : représente la réduction de réflectivité en fonction de l’énergie déposée
par atome calculée pour chacune des études effectuées.
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Fig. 4.52 – Réduction de période déduite des résultats obtenus en RRX, en fonction du
nombre de l’énergie déposée en eV/atome calculée pour des implantations en O+ simple
énergie, différents courants d’implantation (points bleus, roses et oranges), des implan-
tations en O+ doubles énergies, avec un profil plat de défauts (points rouges et noirs) et
des implantations en Ar+ (points marrons).
Ces courbes montrent elles-aussi une évolution similaire pour la réduction de période
et pour la réduction de réflectivité : il existe un seuil à partir d’une énergie dépo-
sée en eV/atome calculée comprise entre environ 6 eV/atome et environ 9
eV/atome en dessous duquel la réduction de période est inférieure à environ
3% et la réduction de réflectivité est inférieure à environ 20%. Puis ces valeurs
augmentent progressivement jusqu’à une réduction de période d’environ 17% et
une réduction de réflectivité correspondante d’environ 59%. De la même manière
que pour les courbes obtenues en fonction du nombre de défauts/cm3, il semblerait qu’au-
delà de cette limite, la multicouche soit quasiment détruite et sa réflectivité quasiment
nulle.
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Fig. 4.53 – Réduction de réflectivité approximée à partir des résultats obtenus en RRX,
en fonction du nombre de l’énergie déposée en eV/atome calculée pour des implantations
en O+ simple énergie, différents courants d’implantation (points bleus, roses et oranges),
des implantations en O+ doubles énergies, avec un profil plat de défauts (points rouges et
noirs) et des implantations en Ar+ (points marrons).
Sachant que l’énergie de déplacement du Si est de 15 eV et que celle du Mo est de
25 eV, on peut observer qu’il existe bien un seuil en énergie pour chacun des matériaux
composant la multicouche, et le seuil observé sur les courbes (entre 6 et 9 eV) est légère-
ment inférieur au seuil en énergie de déplacement du Si (toutefois ce seuil sera plus vite
atteint par les atomes de Si, puisque son énergie de déplacement est plus faible).
Ainsi, cette remarque suggère un endommagement plus marqué des couches de Si.
Elles sont confirmées par les constatations effectuées lors des analyses TEM (voir partie
4.4), les résultats RRX et RBS obtenus sur les couches épaisses( voir partie 4.3), ainsi
que les observations relevées dans différentes publications [21,30,33,36,37] (voir chapitre
1, partie 1.3, paragraphe 1.3.2 "La microstructure et les rugosités" ).
Enfin, nous avons représenté la réduction de réflectivité calculée en fonction
de la réduction de période à partir de toutes les études que nous avons menées. La
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courbe obtenue (figure 4.54) montre qu’il existe un lien direct entre les deux ef-
fets, et qu’il nous permet d’identifier une zone exploitable pour les optiques
X-EUV, qui serait définie comme étant une zone où la réduction de réflecti-
vité ne dépasse pas 30% : cela correspond sur notre courbe à une réduction
de période inférieure à 10%. Notons que cette courbe présente une grande disper-
sion pour les petites valeurs de période et de réflectivité; cela est du aux faibles valeurs
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Fig. 4.54 – Réduction de réflectivité calculée à partir des résultats extraits des simulations
des courbes obtenues en RRX, en fonction de la réduction de période calculée à partir
des mêmes courbes, pour des implantations en O+ simple énergie, différents courants
d’implantation (points bleus, roses et oranges), des implantations en O+ doubles énergies,





Nous avons étudié dans ce chapitre les effets de l’implantation ionique dans les mul-
ticouches Mo/Si, en choisissant de détailler le cas de l’implantation à une énergie (180
keV), une dose. Quelque soit le profil de défauts créé par l’implantation, on observe une
réduction de période (ce résultat a fait l’objet du dépôt d’un brevet en 2003 [88]), qui
augmente avec la dose, et donc avec le nombre de défauts dans l’empilement. Nous avons
montré quelle en était la cause.
Les analyses effectuées par XRD, TEM, SIMS, AFM et annihilation de positrons
montrent qu’il y a une densification des matériaux au sein de l’empilement. L’implanta-
tion ionique provoque une réorganisation de la structure des couches, on voit l’apparition
de zones nanocristallines en TEM, ainsi que la formation de siliciures en XRD. Ceci peut
être attribué aux déplacements générés par les collisions ioniques ainsi qu’à la diffusion
sous irradiation. Ces conclusions rejoignent les remarques effectuées dans le chapitre 1
sur la microstructure et les rugosités : d’une part, la formation de siliciures [38–40], qui
peut détériorer les propriétés des structures Mo/Si; d’autre part, la cristallisation des ma-
tériaux de la multicouche [32], qui augmente la densité des matériaux, et donc provoque
un tassement.
Enfin, nous avons montré dans un premier temps qu’il était possible de maîtriser la
réduction de période en fonction du nombre de défauts simulé créé par implantation (en
corrélation avec la dose d’ions implantée à une énergie donnée). Cela nous permet d’envi-
sager de prévoir et réaliser une réduction de réflectivité contrôlée inférieure à 30%. Nous
avons montré ensuite qu’il nous était possible également de moduler le profil de défauts
au sein de l’empilement, de telle sorte que les réductions de période soient différentes
(double périodicité). Cela donne la possibilité de réaliser des empilements superposés
adaptés à plusieurs longueurs d’onde. Ce type d’empilements multi-périodique est appelé
super-miroir.
Nous allons à présent exploiter cet effet dans le chapitre 5, dans lequel nous allons




Réalisation d’optiques diffractives par
implantation ionique. Caractérisation





Nous avons montré dans les chapitres précédents la réalisation de multicouches opti-
misées pour l’X-EUV, puis étudié l’implantation ionique de ces multicouches en montrant
qu’il était possible de maîtriser les effets du bombardement ionique dans la mul-
ticouche pour ne pas détruire totalement la réflectivité du miroir.
La réalisation de réseaux multicouches offre de nouvelles possibilités telles que des
monochromateurs à bande passante étroite, l’utilisation de ces optiques comme masque
pour la lithographie X ou EUV ou la réalisation de doubles structures qui combinent la
loi des réseaux et la loi de Bragg.
Dans ce chapitre, nous allons donc exploiter les résultats présentés dans le chapitre 4
et les appliquer à la réalisation de réseaux multicouches implantés, qui est une manière
originale de mettre en évidence ces résultats, dans l’espace des fréquences.
La fabrication de réseaux multicouches requiert une étape de gravure, qui peut être
réalisée par voie humide ou ionique. Nous pouvons remplacer cette étape de gra-
vure par une étape d’implantation ionique, en exploitant le résultat montré
dans le chapitre précédent : la réduction de période, et donc de réflectivité,
induite par l’implantation. Ainsi, en réalisant une implantation ionique au
travers d’un masque, il est possible d’obtenir des zones non protégées qui se-
ront moins, ou peu, réfléchissantes et des zones protégées, qui auront conservé
leur pouvoir réflecteur. Ce procédé s’appuie sur une propriété spécifique des
multicouches : la réflexion de volume.
L’utilisation de l’implantation ionique pour la réalisation d’optiques diffractives (pour
les X durs et moyens, λ < 8keV ) présente l’avantage de conserver la structure massive
de la multicouche, ce qui peut permettre de réaliser de nouvelles optiques, obtenues par
superposition de plusieurs structures diffractives (cristaux photoniques implantés).
Nous allons donc dans un premier temps rappeler le principe de la diffraction par un
réseau multicouche, puis les techniques de caractérisation utilisées et enfin, présenter les
démonstrateurs que nous avons réalisés.
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5.2 Intérêt des réseaux multicouches.
5.2.1 Propriétés de diffraction des réseaux.
Le principe des réseaux de diffraction a été découvert en 1785 par D.Rittenhouse mais
se furent T.Young en 1801 et J.Fraunhofer en 1819 qui construisirent les premiers réseaux
et démontrèrent le rôle de la diffraction dans les réseaux.
Un réseau est un arrangement matériel régulier qui impose, à une onde plane inci-
dente, une variation périodique de son amplitude ou de sa phase, ou des deux à la fois.
La caractéristique première d’un réseau est son pas a, qui correspond au nombre de
traits par millimètre; il est également caractérisé par la largeur L de la portion éclairé
par le faisceau incident et la largeur l de son motif élémentaire (voir figure 5.1).
0 a 2a 3a-a-2a-3a
l
L
Fig. 5.1 – Représentation schématique d’un réseau constitué par un ensemble de fentes
parallèles.
Un réseau simple peut être constitué de traits équidistants tracés sur une lame de verre
par exemple, qui diffusent la lumière en dehors de la direction incidente et se comportent
ainsi comme une bande opaque, alors que les parties situées entre les traits laissent passer
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la lumière et jouent le rôle de fentes.
Ainsi la qualité des réseaux est directement liée à la qualité des lignes de traits pério-
diques; en effet, chaque défaut de périodicité donne des figures de diffraction parasites.
La plupart des réseaux utilisés en spectrométrie travaillent non pas en transmission
mais en réflexion, ce qui permet d’éviter les défauts qu’induit la traversée du support
(défauts d’homogénéité, de planéité,etc.).
Dans ce cas, les zones en dehors des bandes correspondant aux traits du réseau ne
réfléchissent pas la lumière et se comportent comme des zones opaques.
5.2.2 Propriétés de diffraction des réseaux multicouches.
En rayonnement X et en diffraction, un réseau réalisé dans une couche métallique
ne peut avoir qu’une très faible réflectivité (< 1%), mais peut aussi avoir une bonne
sélectivité (S = λ/∆λ), si le nombre de traits est suffisamment grand. La seule manière
d’avoir une efficacité réfléchie importante est de réaliser un miroir multicouche. Toute-
fois, la sélectivité en longueur d’onde est limitée, car la réflectivité est limitée et la bande
passante aussi. La seule manière d’augmenter la sélectivité et la réflectivité est de réaliser
un réseau multicouche : le miroir multicouche permet d’augmenter la réflectivité tandis
que le réseau assure la sélectivité (avec un nombre de traits suffisant).
Nous allons donc étudier les réseaux multicouches, réseaux travaillant en réflexion et
réalisés sur des empilements multicouches optimisés pour une longueur d’onde donnée.
Il existe deux types de réseaux multicouches :
– les réseaux d’amplitude, pour lesquels les parties creuses du réseau ne réflé-
chissent pas du tout le rayonnement (c’est l’amplitude de l’onde qui varie); ce type
de réseaux ne peut être réalisé que par gravure d’une multicouche déposée sur un
substrat massif.
– les réseaux de phase, où les amplitudes des ondes réfléchies par les parties pleines
ou creuses sont identiques et où seule la phase de l’onde est modulée; ils peuvent
être lamellaires, sinusoïdaux ou blazés s’ils sont réalisés par dépôt d’une multicouche
sur un réseau gravé dans un substrat massif, ou uniquement lamellaires s’ils sont
réalisés par gravure d’une multicouche déposée sur un substrat massif;
Nous allons étudier plus en détails la réalisation de réseaux d’amplitude, réseaux où
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l’on vient graver, ou implanter, une multicouche déposée sur un substrat plan.
Un réseau multicouche possède, comme son nom l’indique, une double périodicité :
celle relative aux propriétés du réseau, et celles relatives aux propriétés de la
multicouche (voir figure 5.2).
Fig. 5.2 – Représentation schématique d’un réseau multicouche implanté (les zones im-
plantées sont grisées.)
La double périodicité des réseaux multicouches est la suivante : selon l’axe des z, cette
périodicité provient de l’empilement multicouche (période d), selon l’axe des x, cette
périodicité provient du réseau de période D.
Ainsi l’intensité du faisceau incident diffractée par le réseau multicouche
va obéir à la fois à la loi des réseaux et à la loi de Bragg :
Loi des réseaux :
cos(θf )− cos(θi) = p λ
D · n (5.1)
Loi de Bragg :
sin(θi) + sin(θf ) = m
λ
d · n (5.2)
Avec : λ : longueur d’onde, n : indice optique du milieu diffuseur, m = 1,2,... et
p = ±1,± 2,... : numéros des ordres de la multicouche (m) et du réseau (p), D et d : pé-
riodes respectives du réseau et de la multicouche. Dans notre cas, D = 4 µm et d = 7 nm,
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θi et θf : angles d’incidence et de diffraction dans le milieu.
Dans la cas des réseaux multicouches, l’angle de détection et l’angle de sortie évoluent
selon les deux lois combinées : la loi de Bragg et la loi des réseaux. Cette évolution est
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Fig. 5.3 – Loi des réseaux et loi de Bragg : évolution des angles de détection et d’incidence
pour ces deux lois. Différents ordres de diffraction et de réflexion sont représentés : p =
0,± 1,± 2,± 3 et m = 1,2,3.)
Ainsi, cette figure montre que :
– pour un réseau conventionnel massif, la condition d’accord de phase est donnée
par la loi des réseaux. Pour chaque ordre, à un angle d’incidence θi donné, un
angle de diffraction θp correspondra. Ainsi, un réseau massif éclairé par un fais-
ceau monochromatique diffractera la lumière dans tous les ordres simultanément et
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quelque soit l’incidence du rayonnement;
– pour une multicouche classique, l’intensité est réfléchie spéculairement (θi = θf )
lorsque la condition de Bragg est vérifiée. A chaque ordre correspondra une valeur
de θi satisfaisant à la condition de Bragg. Dans le cas d’un empilement parfait, les
amplitudes diffusées interfèrent de façon constructive quand la loi de Bragg est
vérifiée et l’intensité résultante se concentre autour des pics suivant cette loi;
– pour un réseau multicouche, les deux lois doivent être vérifiées : l’intensité
se répartit alors aux intersections des lignes représentant la loi des réseaux et la
loi de Bragg pour chaque ordre. On remarque alors qu’autour d’un pic de Bragg,
un seul ordre de diffraction sera visible à la fois : à un angle d’incidence θi donné
correspond au plus un angle de détection θf .
Il apparaît ainsi de part cette dualité que le comportement d’un réseau multicouche
est complètement différent de celui d’un réseau massif travaillant en réflexion sur une
surface plane.
Cependant, la diffraction par un réseau multicouche ne diffère pas uniquement par
l’addition des contraintes liées aux deux lois. En effet, dans un réseau conventionnel l’in-
tensité se répartit dans chacun des ordres de sorte que la somme des intensités diffractées
est égale ou inférieure à la valeur de l’intensité incidente. Dans le cas d’un réseau
multicouche, et sous certaines conditions (pas du réseau, période et maté-
riaux composants la multicouche), l’intensité diffractée se concentre sur un
seul ordre de sorte que le pouvoir diffractant de chaque ordre est beaucoup
plus élevé.
L’observation d’un seul ordre de diffraction visible à la fois a été mis en évidence par
A.Erko et al. [89], [90], cet effet est comparable à un effet de blaze des réseaux conven-
tionnels échelettes. En effet, pour ce type de réseau, on cherche précisément à concentrer
toute la lumière sur un seul ordre, en choisissant sa géométrie de telle manière que :
– l’ordre choisi m soit différent de 0 grâce à l’inclinaison des différents motifs réflé-
chissants : les facettes du réseau sont ainsi inclinées d’un angle γ appelé angle de
blaze;
– la largeur angulaire de la figure de diffraction du motif soit égale à la distance
angulaire qui sépare deux maxima principaux de la figure de diffraction du réseau.
Cette similitude entre un réseau multicouche et un réseau échelette s’explique de la ma-
nière suivante :
Contrairement à un réseau d’amplitude massif conventionnel, pour lequel la diffrac-
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tion globale est due aux interférences constructives entre chaque onde diffractée par les
parties non gravées, un réseau multicouche associe la structure du réseau à celle de la
multicouche. Il peut ainsi être considéré comme un cristal à deux dimensions
avec deux paramètres de maille différents : la période de la multicouche d
suivant l’axe des z et le pas du réseau D suivant l’axe des x.
Ainsi, la radiation incidente traverse plusieurs traits de gravure du réseau de la même
manière qu’elle traverse plusieurs couches de l’empilement : on peut alors parler de dif-
fraction de Laue (diffraction de volume) de la même manière que pour les cristaux,
contrairement aux réseaux conventionnels où seule la surface intervient.
De ce fait, lorsque les traits du réseaux sont suffisamment rapprochés, la diffraction
de Laue joue un rôle important et l’intensité diffractée se concentre sur un seul ordre
comme pour les cristaux.
Par contre, si la période du réseau est trop grande, la longueur d’extinction (i.e. la
distance le long de la surface entre les points d’entrée et de sortie de l’onde) sera inférieure
à la période du réseau D, et la radiation ne sera réfléchie que par une seule période du
réseau : on retrouve alors le cas de la diffraction pour un réseau conventionnel massif où
tous les ordres sont visibles à la fois.
Dans le cas des réseaux multicouches réalisés par implantation, l’intérêt est multiple :
– lors d’une implantation homogène le long de l’axe z (le long de l’empilement),
on a montré qu’il était possible de réduire la période et la réflectivité de l’empilement
de manière contrôlée. Il est donc possible de réaliser un réseau multicouche
en n’implantant que les zones comprises entre les motifs d’un réseau
réalisé selon l’axe des x, ces zones ne seront alors plus réfléchissantes à
la longueur d’onde du rayonnement incident et l’intensité diffractée sera
concentrée sur un seul ordre;
– lors d’une implantation dissymétrique marquée le long de l’axe z, on a
montré qu’il était possible d’obtenir une double périodicité au sein de l’empi-
lement. Cette double périodicité, en plus de la périodicité du réseau suivant l’axe
des x, devrait générer une figure de diffraction supplémentaire, signature de
ce phénomène;
– lors d’une implantation à gradient de défauts continu, on devrait cette fois-
ci générer un gradient de période suivant l’axe des z, ce qui permettrait d’avoir une
succession de figures de diffraction, également signatures de ce phénomène.
Pour les comparaisons théorie-expérience, il est possible d’utiliser la théorie électro-
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magnétique différentielle [91], revue et optimisée par F.Montiel et M.Nevière [92,93]. En
effet, lorsque l’on ne s’intéresse qu’à la position des pics de diffraction, l’approche ciné-
matique (optique de Fourier) suffit à rendre compte de l’aspect général des figures de
diffraction. Par contre ce formalisme néglige les diffusions multiples par les centres dif-
fuseurs (comme dans le cas des multicouches) et cette méthode ne permet donc pas de
calculer l’efficacité des ordres diffractés.
La théorie différentielle, méthode rigoureuse basée sur les équations de Maxwell, tient
compte non seulement des diffusions multiples et de l’absorption par le milieu, mais en
plus, elle s’adapte facilement au cas des empilements stratifiés.
5.2.3 Etude des réseaux multicouches par réflectivité des rayons
X en incidence rasante (RRX).
Nous disposons sur notre réflectomètre à rayons X de différentes configurations per-
mettant de caractériser les réseaux multicouches.
De la même manière que pour l’analyse de la lumière diffuse (dans le cas de l’étude
des rugosités), il convient de localiser l’intensité dans l’espace réciproque associé à la
structure.
Les équations de la loi de Bragg 5.2 et de la loi des réseaux 5.1 peuvent s’écrire sous











avec : Q = kf−ki; kf et ki étant les vecteurs d’onde respectivement de l’onde incidente
et de l’onde diffusée.









[n cos(θf )− n cos(θi)] (5.6)
Cela nous permet d’obtenir dans l’espace réciproque deux séries d’équations de droites,
parallèles à l’axe Qx (condition de Bragg) ou parallèles à l’axe Qz (condition des réseaux).
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Ainsi, les pics de diffraction du réseau multicouche seront localisés aux
noeuds d’un quadrillage formé de droites espacées de 2Π/d suivant Qz et es-

















Fig. 5.4 – Représentation des trajectoires des différents balayages adaptés aux réseaux
multicouches dans l’espace réciproque.)
Nous allons donc décrire brièvement les configurations utilisées pour caractériser nos
réseaux multicouches.
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1-Mesure Transverse (Rocking Curve).
La diffraction par une structure périodique est semblable à la diffusion de la lumière
par des rugosités dont on cherche à évaluer le caractère périodique. Les types de mesure
sont donc semblables (chapitre 2, partie 2.4, paragraphe 2.4.1). La mesure consiste à faire
tourner l’échantillon tout en gardant le détecteur fixe, ce qui permet d’écrire les relations
suivantes :
θi = θ0 +∆α (5.7)
et :
θf = θ0 −∆α (5.8)
Avec : 2θ0 : position fixe du détecteur par rapport au faisceau incident
et : ∆α : angle de balayage de l’échantillon.




[n sin(θ0) cos(∆α)] (5.9)
et : Qx = Qztan(∆α) avec : n cos(∆α) = cos(∆α).
On note que lorsque la mesure est réalisée autour du premier pic de Bragg, on a :





Pour cos(∆α) ≈ 1 (i.e lorsque le balayage angulaire n’est pas trop large), on effectue
un enregistrement à Qz constant le long de Qx.
Comme dans le cas de la mesure de l’intensité diffusée, ce type d’acquisition nous
permet donc de mesurer en un seul passage l’intensité diffractée maximale
pour tous les ordres du réseau (à chaque Qx = p2Πd , p = 0,± 1,± 2...).
Cependant, il est important de noter que pour garder Qz parfaitement constant, il
faudrait réaliser une combinaison de mouvements plus élaborée suivant la loi :




Avec m entier positif.
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Avec m entier positif.
Toutefois, l’erreur effectuée dans ce dernier cas reste négligeable pour les réseaux mul-
ticouches de période D micronique étudiés à la longueur d’onde λ = 1.5405 Å.
2-Mesure selon la loi des réseaux.
Afin de garder Qx constant quelle que soit la valeur de Qz, il est nécessaire d’effectuer
une mesure dans une configuration plus complexe que la précédente. L’évolution des
angles d’incidence et de sortie doit satisfaire à la loi des réseaux :




et θi = θi + ∆α, où ∆α est la plage angulaire balayée et p est l’ordre de diffraction
p = 0,± 1,± 2,...
Dans cette configuration, Qx = cte = 2Π/D tout au long de la mesure suivant Qz.
Cette configuration permet d’obtenir la forme globale de l’intensité pour
un seul ordre mais sur toute la plage angulaire.
3-Double balayage angulaire.
Afin d’obtenir une vue d’ensemble de la figure de diffraction (identique à la figure
5.3), il est préférable de tracer une carte en 3 dimensions de l’intensité diffractée. Pour
ce faire, les angles d’incidence et de sortie parcourent une plage angulaire prédéfinie de
façon systématique.
Cette représentation permet de regrouper sur une même figure toutes les
informations importantes du réseau multicouche : forme de la figure de dif-
fraction, intensités et positions des différents ordres, existence ou non de re-
couvrement de pics. Notons toutefois que le nombre de points pour ce type de mesure
est beaucoup plus important que pour une mesure classique.
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5.3 Résultats expérimentaux.
5.3.1 Description des essais effectués
Afin de confirmer les résultats obtenus dans le chapitre 4, nous avons réalisé plusieurs
types de réseaux multicouches. Le but de cette étude est de montrer la faisabilité de
réseaux multicouches implantés, de confirmer la validité des résultats obtenus dans le
chapitre 4, et de comparer les figures de diffraction obtenues avec différents profils de
défauts créés par l’implantation.
Pour ce faire, nous avons photolithographié un réseau de période 4 µm, de taille 5× 5
mm2 (250 traits/mm), sur des multicouches que nous avons déposées par pulvérisation
cathodique.
Ces réseaux multicouches ont été par la suite implantés, de manière à obtenir un profil
de défauts simulé dans l’empilement connu. Cette implantation crée une réduction de
période et donc de réflectivité, comme nous l’avons montré dans le chapitre 4, et le réseau
multicouche est ainsi constitué de zones réfléchissantes et de zones moins réfléchissantes.
Nous avons donc réalisé trois types d’implantation :
– une implantation d’ions O+ générant un profil de défauts simulé plat
dans l’empilement et induisant une réduction de période de 5% environ;
– une implantation d’ions O+ générant un profil de défauts simulé dissymé-
trique dans l’empilement et induisant une réduction de période de 10%
environ (sur une partie de l’empilement uniquement);
– une implantation d’ions O+ générant un gradient de profil de défauts in-
duisant un gradient de réduction de période allant de 10% à 3% environ.
Dans chaque cas, les multicouches ont été réalisées par pulvérisation cathodique et ca-
ractérisée par RRX. Nous avons ensuite photolithographié le motif du réseau : le masque
contenant le motif du réseau est plaqué sur l’échantillon sur lequel nous avons déposé
auparavant une couche homogène de résine photosensible. L’insolation de la résine par
rayonnement UV au travers du masque, définit le motif souhaité (le réseau) une fois la
résine révélée. L’épaisseur de la résine est calculée de telle manière que les ions ne la
traversent pas aux endroits qui seront protégés par celle-ci.
On procède ensuite à l’implantation des échantillons, puis on ôte la résine en effec-
tuant un nettoyage à l’acétone, suivi d’un nettoyage par plasma d’oxygène, qui n’attaque
pas les métaux. En effet, la résine polymérise du fait de l’implantation et du recuit pré-




Nous avons, de la même manière que dans le chapitre 4, simulé le profil de défauts
induit par ces différentes implantations. Nous présentons, pour chaque cas traité, le profil
de défauts simulé, ainsi que les implantations nécessaires pour l’obtenir.
5.3.2 Implantation homogène de l’empilement multicouche.
1-Simulation des profils de défauts.
Ce réseau multicouche est réalisé par une implantation homogène de tout l’empile-
ment générant une réduction de période de 5%. Il aura ainsi des zones réfléchissantes
(celles protégées par la résine) qui ont conservé la période initiale de la multi-
couche; et des zones moins réfléchissantes (celles implantées) qui auront une
réduction de période de 5% en prévision, ce qui engendre une réflectivité
d’environ 4% (voir la figure 5.5). Notons toutefois une différence entre les prévisions
sur la réduction de réflectivité approximée que nous avions effectuée (20% de réduction
seulement) et celle donnée par cette simulation, différence due au fait que l’on considère
dans un cas la réflectivité à 13.5 nm en incidence quasi-normale, dans l’autre cas, nous
avons pris en approximation la réflectivité à 1.54 Å sur le premier pic de Bragg.
Fig. 5.5 – Réduction de réflectivité simulée pour une réduction de période de 5%. La
courbe en bleue représente la réflectivité pour une multicouche de 69.2 Å de période à λ =
13.5nm; la courbe en rouge représente la réflectivité pour une multiccouche de 65.7 Å de
période à λ = 13.5nm (soit une réduction de période de 5%).
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Fig. 5.6 – Profil de défauts simulé pour une implantation d’ions O+ à deux énergies, deux
doses, dans une multicouche Mo/Si.
La concentration de défauts simulée dans l’empilement est homogène et de 1 × 1022
défauts/cm3.
Les implantations à effectuer pour obtenir ce profil de défauts sont les suivantes :
– implantation d’ions O+ à 300 keV, dose de 2.3× 1014 ions/cm2;
– implantation d’ions O+ à 80 keV, dose de 7.3× 1013 ions/cm2;
1-Résultats obtenus en RRX
Nous avons caractérisé l’échantillon avant/après implantation en RRX dans la direc-
tion spéculaire dans un premier temps.
Les résultats issus des ajustements en RRX sont consignés dans le tableau 5.1.




Avant implantation Après implantation
d(Å) 70.1 67.2
d Mo(Å) 28 27.2
σ Mo(Å) 3 3
d Si(Å) 42.1 40
σ Si(Å) 2 4
réduction de période (%) 4.2
Tab. 5.1 – Caractéristiques introduites dans les simulations des courbes obtenues en RRX
des échantillons avant et après implantation. Notons que d, d Mo et d Si sont la période
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Fig. 5.7 – Comparaison des courbes spéculaires obtenues avant et après implantation sur
l’échantillon Ma470, implanté en O+, à deux énergies, deux doses. La période d avant
implantation est de 70.1 Å, après implantation, elle est de 67.2 Å soit ∆d = 2.9 Å.
En rouge : courbe expérimentale avant implantation. En bleu : courbe expérimentale après
implantation.
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On voit bien les effets du profil de défauts homogène créé par l’implantation : les
pics de Bragg sont décalés vers les grands angles (ce qui se traduit par une
réduction de période), et bien que leur réflectivité soit diminuée, ils restent
étroits, signe que la structure périodique de l’empilement est conservée, et
qu’il n’existe qu’une seule structure. De plus, les pics de Bragg disparaissent
à partir du 7ème pic. La réduction de période mesurée est de 4.2%, au lieu
de 5% en théorie, ce qui confirme que l’on est à présent capable de choisir, en
fonction des applications, une réduction de période donnée, et de la réaliser
par la suite d’un point de vue expérimental.
La figure de diffraction obtenue pour cet échantillon est présentée figure 5.8 (mode
d’acquisition double balayage angulaire, voir partie 5.2.4, sous partie 3). Nous présentons
le tracé de contour pour cet échantillon, en annexe E, figure 25.
Comme expliqué dans la partie 1, on voit les pics de diffraction qui correspondent
à l’intersection de la loi de Bragg et de la loi des réseaux, pour le premier
pic de Bragg. Ces pics de diffraction confirment qu’il y a bien un réseau,
ils confirment par ailleurs que la multicouche est bien présente et qu’elle est
constituée de zones alternativement réflechissantes et moins réflechissantes.
On note que l’intensité diffractée suit la loi des réseaux pour 11 ordres, et la loi de Bragg
pour le premier pic.
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Fig. 5.8 – Figure de diffraction obtenue sur le réseau implanté avec un profil de défauts
homogène dans tout l’empilement. Tracé de surface pour le prmier pic de Bragg.
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Les efficacités des différents ordres sont consignées dans le tableau 5.2 :
ordre 0 ordres ±1 ordres ±2 ordres ±3 ordres ±4 ordres ±5
efficacité (%) 25.9 3.7 1.4 1.1 0.6 0.4
efficacité par rapport
à l’ordre 0 (%) 14.5 5.8 3.8 2.5 1.6
Tab. 5.2 – Tableau récapitulatif des intensités diffractées par le réseau multicouche. Ces
valeurs sont extraites des courbes obtenues en double balayage angulaire.
On remarque que ces valeurs sont relativement faibles, mais il convient de noter que
le réseau multicouche réalisé n’est pas optimisé. En effet, les empilements multicouches
Mo/Si ont une réflectivité plus faible à 1.54 Å.
Enfin, la période du réseau est assez importante (4 µm), ce qui a pour conséquence
d’avoir des pics de diffraction plus rapprochés.
5.3.3 Implantation dissymétrique de l’empilement multicouche.
1-Simulation des profils de défauts.
Nous avons réalisé une implantation générant un profil de défauts dissymétrique dans
l’empilement.
Le réseau multicouche ainsi obtenu aura une zone réfléchissante (protégée
par la résine et ayant conservé la période initiale) et une zone moins réfléchis-
sante qui, cette fois-ci, sera constituée d’une double structure : une partie de
l’empilement (en surface) dont la période sera réduite de 10 % et une partie
de l’empilement, plus en profondeur, qui aura conservé la période initiale de
la multicouche non implantée.
Le profil de défauts simulés est présenté figure 5.9.
La concentration maximale de défauts simulée dans l’empilement est de 5 × 1022
défauts/cm3, ce qui correspond à une réduction de période de 10% environ et une ré-
duction de réflectivité de 30% environ. Cette concentration de défauts est limitée à une
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Fig. 5.9 – Profil de défauts simulé pour une implantation d’ions O+ à 70 keV, 6.7× 1014
ions/cm2, dans une multicouche Mo/Si.
Pour obtenir ce profil de défauts, il faut réaliser une implantation d’ions O+ à 70 keV,
6.7× 1014 ions/cm2.
2-Résultats obtenus en RRX
Les caractéristiques de l’échantillon avant et après implantation sont consignées dans
les tableaux 5.3.
Comme présenté dans le chapitre 4, on observe une réduction de période pro-
portionnelle au niveau de défauts créé par l’implantation et on observe un
dédoublement des pics de Bragg, dû au profil dissymétrique de défauts si-
mulé. On obtient donc deux périodes distinctes au sein de l’empilement (voir
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figure 5.10).
Avant implantation Après implantation Après implantation
1er pic 2ème pic
énergie(keV) 70
dose (ions/cm2) 6.7× 1014
nombre de défauts/cm3 5× 1022
épaisseur Mo (Å) 29 28 27
rugosité Mo (Å) 3 5 5
épaisseur Si (Å) 44 43.5 38.5
rugosité Si (Å) 2 5 5
période totale (Å) 73 71.5 65.5
réduction de
période (%) 2 10.3
Tab. 5.3 – Caractéristiques avant/après implantation issues des simulations des courbes
RRX en incidence rasante dans la direction spéculaire pour l’échantillon Ma468. Notons
que d, d Mo et d Si sont la période et les épaisseurs respectives des couches Mo et Si et
σMo et σSi les rugosités de ces couches.
On remarque que la valeur de réduction de période est en bon accord avec les prévi-
sions (10%) pour l’échantillon Ma468.
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Fig. 5.10 – Comparaison des courbes spéculaires obtenues avant et après implantation
sur l’échantillon Ma468, implanté en O+, à 70 keV à une dose de 6.7 × 1014ions/cm2.
La période avant implantation est de 73 Å. Après implantation, elle est de 71.5 Åsur
le premier pic, et de 65.5 Åsur le deuxième pic. En rouge : courbe expérimentale avant
implantation. En bleu : courbe expérimentale après implantation.
Nous avons ensuite caractérisé cet échantillon suivant les configurations présentées
partie 1.4.
La figure 5.11 présente la figure de diffraction obtenue. Nous présentons le tracé de
contour pour cet échantillon, en annexe E, figure 26. En comparant la figure de diffraction
obtenue pour ce type de profil de défauts et la figure de diffraction obtenue avec un profil
de défauts homogène, on s’aperçoit que l’on observe les mêmes effets, à savoir
que les pics de diffraction correspondent à l’intersection de la loi de Bragg et
de la loi des réseaux, pour le premier pic de Bragg. Ces pics de diffraction
confirment qu’il y a bien un réseau et que la multicouche est bien présente.
Elle est constituée de zones alternativement réflechissantes et moins réflechis-
santes et l’on note que l’intensité diffractée suit la loi des réseaux pour 3 ordres, et la loi
de Bragg pour le premier pic.
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Cependant, nous pouvons de plus observer qu’un pic d’intensité dans la direction
spéculaire, situé après le pic de Bragg apparaît. Ce pic est à l’origine d’une
figure de diffraction, visible sur le tracé des ordres diffractés, il ne provient donc
pas d’un phénomène de surface.
Ce pic provient de la réflexion de la structure implantée. En effet, le profil de défauts
dissymétrique a généré une réduction de période sur la première moitié de l’empilement,
on a donc dans les zones implantées deux périodes d et d′ avec : d′ < d. Ainsi, le deuxième
pic de Bragg bien que très affaibli se trouve décalé par rapport au pic initial vers les
grands angles (cela correspond à l’observation des pics dédoublés sur la figure 5.10). La
variation de période entre les parties implantées et non implantées produit
cette nouvelle diffraction. Ainsi, pour l’angle de Bragg correspondant à la multicouche
implantée (d’), les parties non modifiées de la multicouche sont très peu réfléchissantes.
La partie de multicouche que l’irradiation n’a pas, ou peu, modifié provoque
l’apparition d’une figure de diffraction supplémentaire, moins intense et dé-
calée par rapport à la première.
Ceci confirme de manière sûre l’existence de deux structures de périodes différentes
provoquées par une implantation créant un profil de défauts dissymétrique.
Les efficacités des différents ordres sont consignées dans le tableau 5.4 :
ordre 0 ordres ±1 ordres ±2
efficacité (%) 41.7 5.7 0.1
efficacité par rapport
à l’ordre 0 (%) 13.6 0.2
Tab. 5.4 – Tableau récapitulatif des intensités diffractées par le réseau multicouche. Ces
valeurs sont extraites des courbes obtenues en double balayage angulaire.
De la même manière que pour le réseau multicouche implanté avec un profil de défauts




Fig. 5.11 – Figure de diffraction obtenue sur le réseau implanté avec un profil de défauts
dissymétrique. Tracé de surface pour le premier pic de Bragg. Le nombre de couches
implantées est de 20 couches.
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3-Résultats obtenus en AFM
Nous avons caractérisé le réseau réalisé avec une implantation créant un profil dissy-
métrique de défauts en AFM.
Les résultats obtenus complètent ceux obtenus en RRX.





Fig. 5.12 – Mesures AFM réalisées sur le réseau implanté avec un profil dissymétrique






Fig. 5.13 – Profil obtenu sur le réseau implanté en O+, 70 keV, dose 6.7×1014ions/cm2.
194
5.3. Résultats expérimentaux.
La figure 5.12 fait apparaître deux zones distinctes :
– la zone non implantée dont la largeur est de 2.2µm et sa rugosité est de σrms =
0.14 nm, on note la présence de résine résiduelle sur cette zone;
– la zone implantée, dont la largeur est de 1.8µm, la rugosité est de σrms = 0.25
nm.
On note de plus un affaissement de la zone implantée par rapport à la zone non im-
plantée qui est de l’ordre de 12nm ± 2nm, en moyenne, ce qui confirme la mesure de
réduction de période que l’on obtient en RRX (environ 15nm± 2nm ).
Enfin, il est important de noter que nous avons soulevé le problème du nettoyage de la
résine, très délicat car les épaisseurs de résine déposées sont plus importantes dans notre
cas que pour des process classiques. De plus, pour nos applications, il s’agit de ne pas
attaquer la surface, ni d’augmenter sa rugosité, les procédés usuels de nettoyage de résine
ne sont donc pas toujours adaptés, une étude est en cours afin d’améliorer le procédé.
Par ailleurs, l’utilisation de l’EFM peut permettre de visualiser des différences de si-
gnatures électriques entre les isolants, les conducteurs et les semi-conducteurs, une étude
est en cours afin d’utiliser cet outil pour caractériser nos réseaux multicouches.
5.3.4 Gradient d’implantations dans l’empilement multicouche.
1-Simulation des profils de défauts.
Ce réseau multicouche est réalisé par cinq implantations d’ions O+ de tout l’empile-
ment générant un gradient dans le profil de défauts et donc un gradient de la réduction
de période allant de 10 à 3%. Il aura ainsi des zones réfléchissantes (celles proté-
gées par la résine) qui ont conservé la période initiale de la multicouche; et
des zones moins réfléchissantes (celles implantées) qui auront une réduction
de période graduelle au sein de l’empilement allant de 10 à 3% en prévision,
ce qui engendre une réduction de réflectivité graduelle allant d’environ 30 à
10%, toujours d’après les prévisions effectuées dans le chapitre 4.
Le profil de défauts simulé est présenté figure 5.14.
La concentration de défauts simulée dans l’empilement est d’environ 5×1022 défauts/cm3
en surface et diminue progressivement jusqu’à environ 7× 1021 défauts/cm3 près du sub-
strat, ce qui correspond à une réduction de période de 10% environ près de la surface qui
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diminue jusqu’à 2% près du substrat, soit une réduction de réfléctivité de 30% environ






































Fig. 5.14 – Profil de défauts simulé pour une implantation d’ions O+ avec 5 énergies, 5
doses.
Les implantations à effectuer pour obtenir ce profil de défauts sont les suivantes :
– implantation d’ions O+ à 150 keV, dose de 3× 1014 ions/cm2 (2);
– implantation d’ions O+ à 100 keV, dose de 6× 1013 ions/cm2 (3);
– implantation d’ions O+ à 70 keV, dose de 2× 1014 ions/cm2 (4);
– implantation d’ions O+ à 40 keV, dose de 2× 1014 ions/cm2 (5);
– implantation d’ions O+ à 20 keV, dose de 2× 1014 ions/cm2 (6);
2-Résultats obtenus en RRX
La figure 5.15 présente les courbes spéculaires avant et après implantation obtenues
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Fig. 5.15 – Comparaison des courbes spéculaires obtenues avant et après implantation
sur l’échantillon Ma467, implanté en O+, à 5 énergies, 5 doses. En rouge : courbe expé-
rimentale avant implantation. En bleu : courbe expérimentale après implantation.
L’ajustement s’avère très délicat à réaliser : en effet, on observe bien un décalage
des pics de Bragg vers les grands angles (qui se traduit par une réduction de période)
ainsi qu’un dédoublement qui apparaît dès le deuxième pic de Bragg (qui traduit une
inhomogénéité dans le profil de défauts créés par l’implantation). De plus, les pics de
Bragg disparaissent dès le 7ème pic. Cependant, à partir du 5ème pic de Bragg, on observe
un élargissement des pics de Bragg, qui ne permet pas de trouver un ajustement correct
avec simplement deux périodes correspondant aux deux pics dédoublés. Cependant les
périodes qui permettent un ajustement jusqu’au 5ème pic de Bragg sont les suivantes :
– période sur le premier pic de Bragg : 70.3 Å;
– période sur le premier pic de Bragg : 67 Å.
A partir du 6ème pic de Bragg, les périodes qui permettent un ajustement sur les deux
pics sont les suivantes :
– période sur le premier pic de Bragg : 72 Å;
– période sur le premier pic de Bragg : 68.3 Å.
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Il apparaît ainsi que l’ajustement n’est pas complet avec seulement deux structures.
Le gradient de défauts crée un gradient de réduction de période, mais cela
a pour conséquence de dégrader de plus en plus la structure périodique de
l’empilement au fur et à mesure que l’on pénètre dans l’empilement.
La figure de diffraction obtenue pour cet échantillon est présentée figure 5.16. Nous
présentons le tracé de contour pour cet échantillon, en annexe E, figure 27.
On note cependant le même phénomène observé pour les réseaux multicouches im-
plantés avec un profil dissymétrique : on voit apparaître 5 pics dans la direction
spéculaire autour du pic de Bragg, pour lesquels semblent se dessiner 5 figures
de diffraction.
Ce réseau multicouche, bien que n’étant pas optimisé, est une preuve supplémentaire
qu’il est possible de réaliser des réseaux multicouches constitués de structures
diffractantes superposées.
Les efficacités des ordres diffractés pour l’ordre de Bragg m = 0 sont consigéns dans
le tableau 5.5 pour le réseau Ma467 :
ordre 0 ordres ±1 ordres ±2
efficacité (%) 29.3 6.9 0.06
efficacité par rapport
à l’ordre 0 (%) 23.5 0.2
Tab. 5.5 – Tableau récapitulatif des intensités diffractées par le réseau multicouche. Ces
valeurs sont extraites des courbes obtenues en double balayage angulaire.
On constate à nouveau un niveau faible d’efficacité, mais on rappelle encore une fois
le manque d’optimisation de ces structures.
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Fig. 5.16 – Figure de diffraction obtenue sur le réseau implanté avec un gradient de profils
de défauts. Tracé de surface pour le premier pic de Bragg.
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5.4 Conclusion
Nous avons étudié dans ce chapitre la réalisation d’optiques diffractives par implan-
tation. Ayant montré dans le chapitre 4 qu’il était possible de maîtriser la réduction de
période induite par l’implantation [88], ainsi que de créer des profils de défauts dissymé-
triques générant des doubles structures au sein de l’empilement, nous avons cherché à
comparer les résultats obtenus avec 3 types d’implantation :
– une implantation d’ions O+ générant un profil de défauts simulé plat dans l’empi-
lement et induisant une réduction de période de 5% environ;
– une implantation d’ions O+ générant un profil de défauts simulé dissymétrique dans
l’empilement et induisant une réduction de période de 10% environ (sur une partie
de l’empilement uniquement);
– une implantation d’ions O+ générant un gradient de profil de défauts induisant un
gradient de réduction de période allant de 10% à 3% environ (structure équivalente
à un supermiroir).
La comparaison des mesures expérimentales prouve :
– la faisabilité d’optiques diffractives par implantation ionique;
– que la figure de diffraction obtenue est différente suivant le profil de
défauts simulé et les réductions de période, et de réflectivité, induites;
– que lors d’implantation générant une double structure, il y a apparition
d’une figure de diffraction liée à la partie de la multicouche non modifiée
par l’implantation. Ainsi, la double périodicité de l’empilement génère
deux figures de diffraction, chacune liée aux propriétés (période, réflec-
tivité) de chaque partie de l’empilement. Il est donc possible de réaliser
deux, ou plusieurs, structures diffractantes superposées.
Le but de cette étude était de mettre en évidence les applications optiques des effets et
résultats que nous avons obtenus lors de l’implantation ionique des multicouches Mo/Si.
Toutefois, il convient de noter que ces structures diffractives n’étaient pas optimisées
(ni en terme de période des multicouches, ni en terme de période du réseau, ni en terme
de nettoyage) et que l’on peut y apporter de nombreuses améliorations, mais elles nous
permettent néanmoins de confirmer les résultats du chapitre 4.
Par ailleurs, il serait intéressant d’appliquer la théorie différentielle à notre problème
particulier afin d’effectuer des comparaisons théorie-expérience.
Enfin, un travail important reste à faire au niveau de l’étude de la forme du masque
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de résine, ainsi que de l’implantation dans la résine, phénomènes que nous avons mis en
évidence grâce à l’utilisation de la microscopie AFM qui, bientôt couplée à l’EFM, s’avère





Le travail que nous avons présenté dans ce mémoire a pour but de montrer la fai-
sabilité d’optiques diffractives par implantation ionique, à partir de substrats
multicouches Mo/Si.
Pour ce faire, il a fallu dans un premier temps maîtriser et optimiser les dépôts
multicouche Mo/Si pour l’EUV. Nous avons donc présenté les différents paramètres
permettant d’optimiser la réflectivité de ces miroirs multicouches : le nombre de couches
(80), la période des couches (69.1 Å), le paramètre de division γ (0.4), la qualité
du substrat, les rugosités aux interfaces, la maîtrise de la structure des multi-
couches et enfin, le choix de la technique de dépôt la mieux adaptée, qui sont autant
de paramètres influant sur la réflectivité finale des miroirs multicouches.
Après avoir participé à la mise en place d’un nouveau bâti de pulvérisation, nous
avons effectué sa qualification, et réalisé une étude complète de la propagation
des rugosités interfaciales, afin de répondre aux exigences de spécifications pour les
optiques EUV (les miroirs doivent présenter des rugosités MSFR inférieures à 2 Å et des
rugosités HSFR inférieures à 1 Å). En étudiant plus en détails l’influence de la qualité
du substrat et de la technique de dépôt sur la valeur ainsi que la propagation de la rugo-
sité des multicouches, les résultats obtenus montrent que le dépôt par pulvérisation
lisse les rugosités et que les substrats les mieux adaptés sont ceux d’Ule et de
Silicium.
Nous avons par la suite utilisé ces multicouches Mo/Si comme substrats pour étudier
l’implantation ionique.
Lors de cette étude, nous avons confirmé que l’implantation ionique provoque une
réduction de période, qui induit un décalage de la longueur d’onde de centrage
et, si la dose est importante, une perte de réflectivité, liée à la concentration de
défauts introduite dans l’empilement. Nous avons montré que cette réduction était
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due à une densification des couches, liée à la formation de siliciures aux interfaces
ainsi qu’à la cristallisation des matériaux, dus aux déplacements atomiques générés par
les collisions ioniques.
Ayant démontré que nous étions capables de contrôler et maîtriser la réduction
de période (mise en évidence auparavant par B.Vidal et H.Trambly [4]) en fonction
de l’énergie et la dose d’implantation, nous avons montré que nous étions également
capables de créer des périodes différentes au sein du même empilement, en réa-
lisant un profil de défauts dissymétrique.
Enfin, nous avons utilisé ces effets pour réaliser des optiques diffractives, possédant
des différences au niveau de la zone non réfléchissante de par l’implantation que nous y
avons effectuée.
Cette étude a permis de montrer la faisabilité d’optiques diffractives, bien que
non optimisées, et la réalisation de structures diffractantes superposées.
La réalisation de doubles structures au sein de l’empilement peut permettre de réali-
ser des supermiroirs, et l’on pourrait étendre cet effet à des super miroirs comportant
plusieurs sous périodes.
Il serait donc intéressant d’exploiter ces résultats afin de mieux déterminer la résolu-
tion en profondeur de l’implantation ionique dans les multicouches Mo/Si, afin de créer
plusieurs périodes au sein du même empilement.
Enfin, une fois maîtrisées la résolution en profondeur et la résolution latérale de l’im-
plantation ionique, une fois résolus les problèmes liés au masque de résine, il serait in-
téressant d’appliquer les effets de réductions de période et de réflectivité induits par
l’implantation ionique, à la réalisation de masques pour l’EUV (non plus en dif-
fraction mais en imagerie).
Un autre effet serait intéressant à exploiter : le décalage en longueur d’onde
que provoque la réduction de période liée à l’implantation ionique des multi-
couches (cet effet a fait l’objet d’un dépôt de brevet conjoint IBS-UDESAM, [88]). Ainsi,
cet effet pourrait être utilisé pour réparer (ou réajuster) localement la période (et
donc la réflectivité) des multicouches ou des masques, optimisées pour une
longueur d’onde donnée.
Enfin, il est aussi possible d’envisager de créer des gradients d’épaisseur latérale











Le diffractomètre utilisé au laboratoire se compose de quatre éléments principaux dé-
crits dans cette annexe : la source de rayons X, le monochromateur, le porte-échantillon
et son environnement, et enfin le détecteur.
1-La source.
Elle est constituée d’un tube scellé à anticathode de Cuivre (λ = 1.54 Å)(Siemens
FFCU4KE) présentant un foyer rectangulaire de dimensions réelles : 8×0.4mm2. Le tube,
qui peut supporter une puissance maximale de 1500 W, est alimenté par un générateur
Siemens (Kristalloflex 760). La haute tension et le courant d’émission délivrés par le
générateur sont pilotés par ordinateur.
L’angle d’émission du faisceau X est de 6 ◦ par rapport à la surface de l’anticathode,
ce qui permet d’obtenir deux formes de foyer apparent différentes suivant la fenêtre de
sortie choisie (voir figure 17) :
– foyer"linéaire " : 8 mm ×40 µm;
– foyer"carré " : 0.8 mm ×0.4 mm.
Nous avons opté pour le foyer linéaire pour nos acquisitions pour deux raisons essen-
tielles. Tout d’abord, la très grande majorité des acquisitions s’effectuent avec les fentes
verticales ouvertes (intégration de l’intensité suivant l’axe des y), afin de recueillir le maxi-
mum d’intensité. Il est donc préférable d’avoir un faisceau le plus large possible suivant
cette direction. Par ailleurs, la résolution angulaire de l’appareil dépend en grande partie
de la taille horizontale de la source (suivant x). Il est donc souhaitable d’obtenir dans










Fig. 17 – Foyers apparents linéaire et carré, obtenus à partir du foyer réel.
2-Le monochromateur.
Afin de réaliser des acquisitions avec une bonne précision, le faisceau de rayons X in-
cident doit avoir : une bonne monochromatisation, une faible divergence et être
de petite taille.
L’ajout d’un cristal agissant comme monochromateur entre la source et l’échantillon
permet d’améliorer ces 3 paramètres. Nous avons donc utilisé pour notre dispositif ex-
périmental un cristal de Germanium taillé selon les plans (111) (avec un angle de taille
de 6◦ par rapport à ces plans) fixé sur un support goniométrique afin de faciliter son
orientation.
Les améliorations apportées par ce cristal sur les paramètres taille, monochromatisa-
tion et divergence du faisceau sont les suivantes [4] :
– taille du faisceau : la largeur L’ du faisceau juste après réflexion sur le monochro-
mateur Ge (111) est L′ = 0.4L, où L est la largeur du faisceau avant réflexion;
– sélectivité en énergie : pour la raie Kα1 du Cuivre, on obtient comme largeur de
bande spectrale autorisée : ∆λ = (1.54056± 0.0013) Å;
– divergence du faisceau : ce paramètre est important notamment pour les mesures
d’intensité diffusée, dans la mesure où il conditionne la largeur des pics de Bragg.
La divergence du faisceau dépend de la nature du cristal, qui disperse spatialement le
faisceau incident, et de la largeur de la fente d’entrée. Afin de diminuer la divergence, il
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faut réduire au maximum l’ouverture de la fente d’entrée, puisque la structure du cristal
n’est pas ajustable. Cependant, l’ouverture doit être assez large pour laisser passer le
maximum d’intensité de la raie Kα1.
La valeur choisie pour l’ouverture de la fente d’entrée est de 80 µm car elle permet un
bon compromis entre les trois critères décrits précédemment : taille, monochromatisation
et divergence du faisceau.
3-La platine goniométrique.
La platine goniométrique comporte deux plateaux tournants, un pour le porte-
échantillon (Θ), l’autre pour le bras porte-détecteur (2Θ). Les rotations sont
effectuées avec deux moteurs pas à pas. La table de translation sur laquelle est fixée
l’équerre porte-échantillon est commandée par un troisième moteur. Grâce à cet asser-
vissement supplémentaire, il est possible de faire des alignements automatiques complets
des échantillons.
4-Le détecteur à rayons X.
Le détecteur utilisé est un compteur à scintillation SCSCS-2 de Radicon LTD.
La conversion du photon en énergie électrique pour ce type de détecteur se fait en deux
étapes : le photon X est tout d’abord transformé en photon visible (fluorescence) grâce à
un cristal d’Iodure de Sodium dopé au Thallium (NaI/Ta) qui réémet vers λ = 4200 Å.
Puis l’énergie du photon visible est transformée en énergie électrique par un photomulti-
plicateur composé de rangées de dynodes. Le gain de ce dernier est très important et le
temps de réponse très court. Ainsi le temps mort de ces détecteurs est très réduit et pro-
vient essentiellement du temps de réponse du scintillateur(1 µs pour NaI/Ta). Cependant,









La réflectivité des rayons X en incidence rasante, bien qu’ayant l’avantage d’être une
méthode rapide et non destructive, donne des spectres dans l’espace réciproque de la
multicouche tandis que les méthodes telles que la microscopie à transmission ou la micro-
scopie à force atomique ou électrique donnent des informations directes sur l’empilement.
Ces techniques de caractérisation sont donc utiles pour compléter ou corroborer les in-
formations déjà obtenues en réflectivité des rayons X en incidence rasante.
Nous avons donc utilisé ces méthodes de caractérisation que nous décrivons ici.
1-Le Microscope à Force Atomique.
1-1-Description.
Dérivée de la microscopie à effet tunnel, la microscopie à force atomique permet d’étu-
dier les surfaces formées de matériaux conducteurs ou non [94]. Dans notre étude, l’AFM
nous permet de mesurer les rugosités de surface, que ce soit sur le substrat nu
ou après dépôt des multicouches.
Cette technique de caractérisation est fondé sur l’analyse d’une surface par l’intermé-
diaire d’une pointe de diamant, de tungstène, de SiO2, ou de Si3N4, qui est localisée à
l’extrémité libre d’un bras de levier flexible de très faible masse (cantilever) relié à un
système d’analyse (voir figure 18).
Cette pointe exerce sur les atomes de la surface étudiée une force constante, mais bien
inférieure aux forces de liaison inter-atomique [95]. Ces forces dites de Van der Waals
existent à une distance de quelques Angstroms, puis à plusieurs Angstroms, les forces
répulsives commencent à agir.
Différents types de forces interviennent également, comme les forces de capillarité qui
sont dues à la présence d’une fine couche d’eau à la surface de l’échantillon du fait de
l’humidité de l’atmosphère ainsi que des forces électrostatiques entre la pointe et l’échan-
tillon. Au moment où la pointe touche l’échantillon et où les forces dues à la déformation
du cantilever agissent sur la pointe, l’ensemble de ces forces (d’attraction de Van Der













Fig. 18 – Schéma de principe d’un microscope à Force Atomique.
L’interaction entre la pointe et la surface de l’échantillon induit une varia-
tion de la force d’interaction pointe-surface et donc un changement d’état méca-
nique du cantilever, par exemple une déflexion de celui-ci. La déflexion est fixée, à l’aide de
la boucle d’asservissement, en agissant sur le déplacement vertical de la pointe. Pendant
l’acquisition, le système de détection enregistre cette différence de hauteur
de la pointe, qui se traduit par une variation de position du faisceau laser réfléchi par
le cantilever. On obtient ainsi une image des forces d’interaction entre la pointe et les
atomes de la surface en enregistrant la variation de déplacement vertical de la pointe en
fonction de sa position latérale.




Pour le mode contact, la pointe est en contact direct avec la surface de l’échan-
tillon pendant l’acquisition, de la même manière, en mode non-contact et semi-contact,
la pointe, respectivement, n’est pas en contact direct avec l’échantillon ou est en contact
partiel avec celui-ci. La technique non-contact fonctionne en utilisant un mode de vibra-
tion de la pointe tandis que le mode en semi-contact fonctionne en utilisant un contact
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intermittent entre la pointe et la surface à sonder.
L’appareil dont nous disposons au laboratoire est un SMENA NT-MDT, utilisé en
mode contact et non-contact.
1-2-Informations obtenues et résolution.
Les renseignements fournis par le microscope AFM ne concernent que la
surface de la structure.
Le microscope peut sonder des surfaces jusqu’à 50 µm2 de dimension. La dimension
de l’échantillon n’est pas limitée (déplacement de la table en X et Y ou placement de la
tête du microscope directement sur l’échantillon).
Le mode d’analyse est défini par le choix du type de pointe et l’échantillon.
Une résolution atomique peut être obtenue dans des conditions d’isolation
au bruit et aux vibrations optimales.
Notre système est également équipé d’un système optique constitué d’une caméra CCD
et d’un objectif de grossissement 10, d’ouverture numérique 0.1 et de résolution 3 µm qui
permet de se positionner précisément sur la zone de l’échantillon que l’on souhaite sonder.
2-La microscopie TEM.
2-1-Description.
Après que la nature ondulatoire des électrons ait été établie, il est devenu concevable
de réaliser un microscope électronique basé sur les mêmes principes que les microscopes
photoniques [96], [97].
Le principe de cette technique est le suivant : un faisceau parallèle d’électrons
énergétiques, accéléré à une tension de 100 kV à 400 kV traverse l’échantillon
et interagit avec lui. L’image est obtenue par projection, selon la direction du faisceau
primaire. La longueur d’onde associée au faisceau électronique, beaucoup plus petite que
celle des photons du visible permet des résolutions de l’ordre de 2 Å.
Par ailleurs, les appareils actuels sont tous équipés pour les analyses de structure par
diffraction électronique en transmission.
2-2-Informations obtenues.
Les clichés de microscopie fournissent donc des informations à l’échelle nanométrique
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sur l’empilement et sur la qualité des interfaces, telles que l’interdiffusion, les réac-
tions chimiques ou les rugosités interfaciales.
Les clichés de diffraction amènent eux des informations sur la périodicité de
la structure telles que la période de l’empilement et la texture des couches
(amorphes, polycristallines, existence de grains).
Une analyse supplémentaire par micro analyse X (pour des numéros atomiques > 11)
ou spectroscopie de perte d’énergie électronique (EELS, surtout employée pour les élé-
ments légers) permet de déterminer la composition et la concentration des éléments dans
l’échantillon (à noter que dans notre cas particulier, ces analyses sont délicates à mettre en
place. En effet, l’épaisseur des couches est à la limite de la résolution accessible par cette
technique, ce qui rend délicate la différenciation de la composition de chaque couche).
Etant donné la forte interaction des électrons avec la matière, les échantillons sont
préparés sous forme de lames minces d’épaisseurs inférieures à 0.5µm. Ainsi, la prépara-
tion des échantillons s’avère être une étape délicate et primordiale, dont découle la qualité
des observations.
Nous avons donc sous-traité ces analyses, n’ayant ni l’appareillage nécessaire, ni la
compétence suffisante pour obtenir des images de qualité en un temps acceptable.
Cette technique d’analyse est essentielle pour notre étude car elle donne accès à des
informations concernant l’empilement dans sa totalité et permet de confirmer ou d’infir-
mer les résultats amenés par les autres techniques de caractérisation. De plus, elle nous
a permis de mettre en évidence des résultats importants au niveau structural.
Cependant, il est important de noter qu’étant donné les techniques d’amincissement,
l’échantillon peut parfois subir quelques détériorations, ce qui nécessite un bon nombre de
précautions lors de l’analyse et de l’interprétation des résultats. Par ailleurs, l’aire sondée
étant très petite (quelques microns), il est indispensable de vérifier que l’information que




Spectres RBS obtenus pour les couches





Les figures 19 et 20 montrent les spectres obtenus. Les résultats sont consignés dans
le tableau 6.
Fig. 19 – Spectre RBS obtenu sur la couche épaisse de Mo de 250 Ådéposée sur substrat
de Si, avant implantation.
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Fig. 20 – Spectre RBS obtenu sur la couche épaisse de Mo de 250 Ådéposée sur substrat
de Si, après implantation d’ions O+ à 180 keV, dose de 5× 1015ions/cm2.
avant implantation après implantation
nombre d’atomes de Mo/cm2 15× 1016±0.75× 1016 14.4× 1016±0.72× 1016
Tab. 6 – Résultats obtenus en analyse RBS sur la couche épaisse de Mo, en nombre
d’atomes/cm2, avant et après implantation.
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On peut donc considérer, au vu des spectres et après exploitation, qu’étant donnée la
précision de l’appareil de mesure (±5%), le nombre d’atomes par cm2 de Mo est le
même avant et après implantation.
Nous avons effectué une analyse RBS de cet échantillon.
Les figures 21 et 22 montrent les spectres obtenus. Les résultats sont consignés dans
le tableau 7.
Fig. 21 – Spectre RBS obtenu sur la couche épaisse de Si d’environ 300 Ådéposée sur une
couche de Mo de 50 Åelle-même déposée substrat de Si, avant implantation.
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Fig. 22 – Spectre RBS obtenu sur la couche épaisse de Si d’environ 300 Ådéposée sur une
couche de Mo de 50 Åelle-même déposée substrat de Si, après implantation d’ions O+ à
180 keV, dose de 5× 1015ions/cm2.
avant implantation après implantation
nombre d’atomes de Si/cm2 24.1× 1016±1.2× 1016 24× 1016±1.2× 1016
nombre d’atomes de Mo/cm2 3.5× 1016±1.75× 1016 3.5× 1016±1.75× 1016
Tab. 7 – Résultats obtenus en analyse RBS sur la couche épaisse de Si, en nombre
d’atomes/cm2, avant et après implantation.
On peut donc considérer, au vu des spectres et après exploitation, qu’étant donnée
la précision de l’appareil de mesure (±5%), le nombre d’atomes par cm2 de Si et le







Profils SIMS obtenus sur un échantillon




Nous avons fait analyser des échantillons non implantés (issus du même lot de dépôt)
et l’échantillon Ma106-1, implanté en O+ à 180 keV, dose = 5× 1015 ions/cm2, afin
de comparer les profils SIMS des atomes de Si, Mo et Oxygène.
Les figures 23 et 24 montrent les profils obtenus pour un échantillon non implanté
et l’échantillon implanté. Malheureusement, les conditions d’analyse (analyses en ions
Cs+) et la résolution de l’appareil de mesure n’ont pas permis d’apporter des éléments
nouveaux quant aux conclusions amenées par les analyses TEM. On voit cependant
que la structure globale de l’empilement est conservée bien que très endom-
magée, et que le profil d’oxygène dans l’empilement n’est pas supérieur après
implantation (voir figures 23 et 24).
Les profils SIMS obtenus pour un échantillon implanté(figure 24) et non implanté (fi-
gure 23) sont présentés ici, le niveau d’oxygène avant implantation et après implantation
est à peu près le même : environ 1× 102coups/secondes.
Les profils de Si et Mo sont difficilement exploitables mais montrent que l’empilement
est conservé après implantation.
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Fig. 23 – Profils SIMS obtenus sur un échantillon multicouche Mo/Si non implanté, le
niveau d’oxygène détecté (en rose) est autour de 1× 102 coups/secondes.
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Fig. 24 – Profils SIMS obtenus sur un échantillon multicouche Mo/Si implanté, le niveau





Figures de diffraction en 3D des





Le tracé de contour pour le réseau Ma470, réalisé avec une implantation homogène
dans une multicouche Mo/Si, est présenté figure 25 :
Fig. 25 – Tracé de contour obtenu sur le réseau Ma470 implanté en O+, à deux énergies,
deux doses. La période d avant implantation est de 70.1 Å, après implantation, elle est
de 67.2 Åsoit ∆d = 2.9 Å.
Le tracé de contour pour le réseau Ma468, réalisé avec une implantation dissymétrique
dans une multicouche Mo/Si, est présenté figure 26 :
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Fig. 26 – Tracé de contour obtenu sur le réseau Ma468 implanté en O+, à 70 keV à une
dose de 6.7× 1014ions/cm2. La période avant implantation est de 73 Å. Après implanta-
tion, elle est de 71.5 Åsur le premier pic, et de 65.5 Åsur le deuxième pic.
Nous pouvons de plus observer un phénomène supplémentaire : un pic d’intensité
dans la direction spéculaire, situé après le pic de Bragg. Ce pic est à l’origine
d’une figure de diffraction, visible sur le tracé des ordres diffractés, il ne pro-
vient donc pas d’un phénomène de surface.
La partie de multicouche que l’irradiation n’a pas, ou peu, modifié pro-
voque l’apparition d’une figure de diffraction supplémentaire, moins intense
et décalée par rapport à la première.
Le tracé de contour pour le réseau Ma467, réalisé avec un gradient d’implantations
dans une multicouche Mo/Si, est présenté figure 27 :
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Fig. 27 – Tracé de contour obtenu sur le réseau Ma467 implanté en O+, 5 énergies, 5
doses.
On note le même phénomène observé pour les réseaux multicouches implantés avec un
profil dissymétrique :on voit apparaître 5 pics dans la direction spéculaire autour
du pic de Bragg, pour lesquels semblent se dessiner 5 figures de diffraction.
Ce réseau multicouche, bien que n’étant pas otpimisé, est une preuve supplémentaire











L’article présentés dans cette annexe détaille les résultats obtenus lors de l’étude
de l’implantation par immersion plasma dans le cadre de la qualification du prototype
PULSIONr, mis en place dans la société IBS.
Le second article intitulé "Ultra shallow P + /N junctions using plasma immersion
ion implantation and laser annealing for sub 0.1µm CMOS devices" est en cours de sou-
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